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4Re´sume´ long
Les oce´ans couvrant plus de 70 % de la surface de la Terre, les ae´rosols marins sont une des
composantes les plus importantes en terme de concentration atmosphe´rique. De part leur large
gamme de taille, ils interagissent a` la fois dans les courtes et grandes longueurs d’onde et impactent
ainsi le bilan radiatif a` la surface et au sommet de l’atmosphe`re. Cependant, l’amplitude de cet
impact climatique est encore soumise a` de nombreuses incertitudes. Actuellement en mode´lisation,
il existe tre`s peu de cas d’e´tudes centre´s sur les ae´rosols marins au niveau re´gional, la plupart e´tant
re´alise´s au niveau global. Dans ce cadre et afin d’ame´liorer la connaissance des proprie´te´s des ae´rosols
marins et leurs effets radiatifs dans le bassin Me´diterrane´en, le projet ChArMEx qui s’est de´roule´e
pendant les e´te´s 2013 et 2014, a permis la mise en place de plusieurs sites de mesures, notamment
a` Ersa (Cap Corse), ainsi que des observations ae´roporte´es. Les observations re´alise´es a` Ersa ont
permis de repe´rer dans une premie`re e´tude une pe´riode (22-26 juin) influence´e majoritairement par
les ae´rosols marins lors de l’e´te´ 2013 et de caracte´riser leurs proprie´te´s physico-chimique, optiques
et radiatives. De plus, l’impact de ces ae´rosols marins a pu eˆtre compare´ a` l’influence d’autres types
d’ae´rosols pre´sents dans le bassin Me´diterrane´en (poussie`res de´sertiques, ae´rosols anthropiques et
issus de feux de biomasse) e´galement observe´s pendant la campagne de mesure. L’e´tude combine´e de
la composition chimique des ae´rosols marins et des re´tro-trajectoires issues du mode`le FLEXPART a
permis e´galement de mettre en e´vidence les multiples origines des ae´rosols marins, avec des e´missions
locales et des ae´rosols aˆge´s associe´s a` du transport longue distance. En se basant sur cette analyse,
le mode`le Me´so-NH a e´te´ utilise´ pour e´tudier dans un premier temps les e´missions, le transport et
la concentration atmosphe´rique des ae´rosols marins a` l’e´chelle re´gionale, sur cette pe´riode d’e´tude.
Pour cela, un nouveau sche´ma d’e´mission base´ sur une parame´trisation re´cente (Ovadnevaite et al.,
2014) a e´te´ imple´mente´ dans le mode`le. Celle-ci de´pend, en plus de la vitesse du vent a` la surface,
de l’e´tat de la mer (repre´sente´ par la hauteur des vagues, la tempe´rature de surface de l’eau ainsi
que la salinite´). Une premie`re simulation tri-dimensionnelle comprenant trois domaines imbrique´s
a donc e´te´ re´alise´e sur un domaine me´diterrane´en du 12 au 27 juin 2013. Les observations re´alise´es
pendant la campagne de mesure ChArMEx-ADRIMED ont permis d’e´valuer la capacite´ du mode`le
a` simuler la concentration en masse et en nombre des ae´rosols marins ainsi que leur distribution
granulome´trique. Un deuxie`me cas d’e´tude, se de´roulant pendant un cas de mistral/tramontane
dans le golfe du Lion en juillet 2014, a e´galement e´te´ simule´ afin d’e´valuer dans un second temps
les effets radiatifs directs a` la surface et au sommet de l’atmosphe`re (dans les courtes et grandes
longueurs d’ondes). Cette simulation est supporte´e par des observations ae´roporte´es re´alise´es dans
le cadre de la campagne SAFMED+ ainsi que par des observations satellitaires et de te´le´de´tection
(re´seau AERONET). Ce travail indique un forc¸age radiatif direct ne´gatif des ae´rosols marins a` la
surface, qui est compense´, pour une tre`s faible part, par le forc¸age radiatif positif exerce´ dans les
grandes longueurs d’ondes.
5English long abstract
As the oceans cover more than 70 % of the surface area of the Earth, marine aerosols
compose one the most important aerosol types in term of atmospheric burden. As their
size distribution comprises submicron and supermicron ranges, marine aerosol interacts with
both shortwave and longwave radiation, leading to a radiative impact at the surface, within
the atmosphere, and at the top of the atmosphere. However, the magnitude of its climatic
impact is still subject to many uncertainties. Most model studies of marine aerosol emissions
and their radiative impacts have focused on the global scale rather than the regional scale.
In this context and in order to improve the knowledge of aerosol properties in the Medi-
terranean, and in particular, their impact on regional climate, the ChArMEx-ADRIMED
field campaign took place in the Western Mediterranean Basin during the summer 2013.
Several ground-based stations were operated throughout the Mediterranean Basin, including
a station in Ersa (Corsica). During the ChArMEx-ADRIMED observation period, a major
influence of marine aerosols was detected (22-26 June), allowing the characterization of their
physical, chemical, optical and radiative properties. Moreover, the radiative impact of marine
aerosols was compared to the influence of other types of aerosols usually present in the Me-
diterranean Basin (desert dust, anthropogenic and biomass burning aerosols) also observed
during the field campaign. The combined study of the chemical composition of marine aero-
sols and backward trajectories using the FLEXPART model was used to characterize aging
and origins of marine aerosols observed at the Ersa Station. For this work, the regional scale
Meso-NH model has been modified to study the radiative effect of marine aerosols on the
Mediterranean Basin using a new marine aerosol emission scheme based on a recent parame-
terization (Ovadnevaite et al., 2014). This parameterization depends not only on the wind
speed but also on the sea state (represented by wave height, sea surface temperature and
the surface water salinity). A three-dimensional simulation including three nested domains
was then conducted on a Mediterranean domain from 12 to 27 June 2013. The observations
made during the ChArMEx-ADRIMED field campaign were used to evaluate this parame-
terization, via comparisons of the modeled and measured mass and number concentration
of marine aerosols, as well as their size distribution. Another case study was conducted to
assess the shortwave and longwave direct radiative effect, at the surface and top of the at-
mosphere, of marine aerosol during a period of strong winds (> 20 m s-1 ; Mistral) in the Golf
of Lion (Western Mediterranean Basin). This simulation was conducted in conjunction with
airborne observations (during the SAFMED+ field campaign), satellite and remote sensing
(AERONET network) observations. This work indicates a negative direct radiative effect at
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1.1 Introduction ge´ne´rale
Les ae´rosols marins sont e´mis dans l’atmosphe`re par l’interaction entre le vent et les
vagues. Etant donne´ que les oce´ans recouvrent plus de 70 % de la surface de la Terre,
ces particules repre´sentent un constituant majeur de l’atmosphe`re, particulie`rement en mi-
lieu marin. Au niveau global, les estimations de flux d’e´missions en masse les conside`rent
d’ailleurs comme la plus importante contribution, avec les poussie`res de´sertiques (Andreae,
1995; Penner et al., 2001; Andreae et al., 2007). Ces ae´rosols sont pre´sents sur une majeure
partie du globe et leurs e´missions sont fortement contraintes par les conditions me´te´oro-
logiques locales et re´gionales qui induisent une variabilite´ spatiale et temporelle forte. On
rencontre ainsi des variations importantes entre des pe´riodes ou` l’impact des ae´rosols marins
est tre`s faible, car leurs e´missions ainsi que leur charge atmosphe´rique sont ne´gligeables, en
alternance avec des pe´riodes ou` l’impact des ae´rosols marins est significatif. Leur spectre
de taille est tre`s large et recoupe toutes les gammes de tailles, des plus petites particules
(quelques nanome`tres) aux plus grossie`res (quelques dizaines de microme`tres) (Resch et al.,
1986; Blanchard, 1963; Monahan et al., 1986). Cela implique certaines conse´quences. Tout
d’abord, les processus de transport et de de´poˆt des particules sont diffe´rents selon leur taille,
les plus petites sont perdues par coagulation (mode Aitken), les particules ayant un rayon de
quelques centaines de nanome`tres (mode d’accumulation) sont particulie`rement impacte´es
par le de´poˆt humide alors que les plus grosses particules (mode grossier) sont essentiellement
de´pose´es par se´dimentation (Leeuw et al., 2011). Le temps de re´sidence dans l’atmosphe`re
est donc variable, compris entre quelques secondes pour les plus grosses particules a` quelques
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jours pour celles du mode d’accumulation. Leur large gamme de taille permet ensuite aux
ae´rosols marins d’interagir directement avec le rayonnement solaire dans les courtes (visible)
et grandes (infra-rouge) longueurs d’ondes, contrairement a` d’autres types de particules (feux
de biomasse, pollution) localise´es dans la fraction fine du spectre granulome´trique et inter-
agissant majoritairement avec le rayonnement du domaine visible. Dans cette gamme de
longueurs d’ondes, les ae´rosols marins diffusent majoritairement le rayonnement solaire inci-
dent et participent ainsi au refroidissement de l’atmosphe`re (Effet Radiatif Direct, ERD). Ils
sont identifie´s comme les principaux contributeurs, parmi tous les ae´rosols, a` la diffusion du
rayonnement au dessus des oce´ans (Quinn et al., 1996; Li et al., 1996; Murphy et al., 1998;
Haywood et al., 1999). Dans les grandes longueurs d’ondes et au sommet de l’atmosphe`re,
l’effet radiatif est positif mais de moindre envergure que celui exerce´ dans les courtes lon-
gueurs d’ondes. En plus de leurs effets radiatifs directs et de par leur taille, les ae´rosols marins
ont aussi la particularite´ de pouvoir agir en tant que noyau de condensation nuageux (CCN)
et d’impacter les proprie´te´s microphysiques des nuages, en modifiant leur albedo (premier
effet indirect), et les processus de pre´cipitations (second effet indirect) (O’Dowd et Smith,
1993; Ma et al., 2008; Ovadnevaite et al., 2011; Partanen et al., 2014). Ces diffe´rents effets
radiatifs sont pre´sente´s sur la figure (Fig. 1.1).
Figure 1.1 – Repre´sentation sche´matique des effets indirects, directs et semi-directs des ae´rosols.
Extrait de IPCC Fourth Assessment Report (AR4), base´ sur Haywood et Boucher (2000).
Cependant, a` l’heure actuelle, l’amplitude de l’ERD exerce´ par les ae´rosols marins est
encore soumise a` de nombreuses incertitudes (Lewis et Schwartz, 2004; Satheesh et Moorthy,
2005; Gantt et Meskhidze, 2013; Partanen et al., 2014). De plus, ses conse´quences sur la
dynamique des basses couches de l’atmosphe`re et du cycle de l’eau sont encore mal estime´es.
Au tout premier niveau, cette incertitude provient de la grande difficulte´ a` repre´senter
les e´missions des particules marines dans les mode`les climatiques. En effet, une mauvaise
repre´sentation des e´missions, de la concentration atmosphe´rique des ae´rosols marins, ainsi
que de leur distribution en taille, conduit a` une repre´sentation biaise´e de leurs diffe´rents im-
pacts radiatifs. Il existe a` ce jour de nombreuses parame´trisations, de´pendant au minimum
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de la vitesse du vent (Monahan et al., 1986), et pour certaines prenant en compte d’autres
parame`tres comme la tempe´rature de surface de l’eau (SST pour Sea Surface Temperature)
(Ma˚rtensson et al., 2003; Jaegle´ et al., 2011; Grythe et al., 2014), la salinite´ (Sofiev et al.,
2011) ou l’e´tat de la mer via la hauteur des vagues (Ovadnevaite et al., 2014). Ces parame´tri-
sations ont des domaines de validite´ varie´s (spectre de taille, vitesse de vent, SST et salinite´,
zones coˆtie`res ou pleine mer) et induisent des diffe´rences significatives sur les e´missions et
concentrations simule´es dans l’atmosphe`re. Une e´tude re´alise´e par Grythe et al. (2014), com-
parant 21 parame´trisations, a d’ailleurs de´montre´ que les concentrations e´mises pouvaient
diffe´rer de plus d’un ordre de grandeur pour les meˆmes conditions me´te´orologiques (Fig. 1.2).
Figure 1.2 – Concentrations en ae´rosols marins normalise´es, observe´es et mode´lise´es, avec 21
parame´trisations diffe´rentes, en fonction de la vitesse du vent (jusqu’a` 16 m s−1). Extrait de Grythe
et al. (2014).
Bien que la vitesse du vent soit l’e´le´ment principal affectant l’e´mission des ae´rosols ma-
rins (Monahan et al., 1986), la de´pendance des e´missions a` la SST a e´galement e´te´ identifie´e
re´cemment, bien que ses me´canismes ne soient pas encore clairement compris (Ma˚rtensson
et al., 2003; Sellegri et al., 2006; Jaegle´ et al., 2011; Grythe et al., 2014; Sofiev et al., 2011).
Enfin, l’e´tat de la mer est e´galement un facteur important, principalement lie´ au de´ferlement
des vagues. Celui-ci de´pend en partie de la hauteur de ces dernie`res, qui ne se de´veloppent
pas a` l’identique selon la longueur de fetch (distance en mer au-dessus de laquelle souﬄe
un vent sans rencontrer d’obstacle) ou la vitesse du vent lors de leur formation et de leur
parcours. Ainsi, les flux d’e´missions sont diffe´rents selon que le vent se le`ve ou de´croit (Cal-
laghan et al., 2008; Goddijn-Murphy et al., 2011; Ovadnevaite et al., 2012). Pour une vitesse
de vent a` 10 m donne´e, le stress engendre´ a` la surface peut varier d’un facteur 2 (Drennan
et al., 2005) et la surface de moutonnement de plus d’un facteur 10 (Lewis et Schwartz, 2004;
Anguelova et Webster, 2006). La parame´trisation d’Ovadnevaite et al. (2014) provient donc
du besoin de repre´senter les flux d’e´missions avec une approche permettant de mieux les
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contraindre qu’en utilisant uniquement la vitesse du vent. Les mode`les actuels ne prennent
pas en compte toutes les variables intervenant (vitesse du vent, e´tat de la mer, longueur
de fetch, SST, salinite´, bathyme´trie, conditions particulie`res des zones coˆtie`res). Cependant,
l’augmentation des capacite´s de calcul, ainsi que le couplage des mode`les oce´aniques et at-
mosphe´riques permettra certainement a` l’avenir de prendre en compte plus d’interactions
entre ces deux milieux (notamment entre le vent a` la surface et les vagues). Cela, afin de
repre´senter les e´missions d’ae´rosols marins de la fac¸on la plus re´aliste possible.
Une fois e´mis, les ae´rosols marins ont des proprie´te´s hygroscopiques fortes et leur dia-
me`tre peut doubler en fonction de l’humidite´ relative (Tang, 1997), modifiant leur capacite´
d’interaction avec le rayonnement solaire. Ils sont aussi fortement re´actifs avec les autres
espe`ces pre´sentes dans l’atmosphe`re, notamment avec les acides nitriques et sulfuriques qui
conduit a` une perte de l’espe`ce chlore en particulier. Leur composition chimique peut donc
eˆtre modifie´e pendant leur transport (Sturges et Shaw, 1993; Johansen et al., 1999; Tursˇicˇ
et al., 2006; Kumar et al., 2008). De plus, les ae´rosols marins ne sont pas uniquement com-
pose´s de matie`re inorganique (a` plus de 85 % de chlorure de sodium NaCl) mais e´galement
de matie`re organique (Blanchard, 1964; Hoffman et Duce, 1976), dont la concentration subit
des variations saisonnie`res dues a` l’activite´ biologique de surface (Yoon et al., 2007; Sciare
et al., 2009; O’Dowd et al., 2004). La composition chimique variable des ae´rosols modifie donc
leurs proprie´te´s hygroscopiques (Randles et al., 2004; Ovadnevaite et al., 2011) et optiques
(Vaishya et al., 2013), ce qui fait l’objet d’e´tudes re´centes (Lundgren et al., 2013).
Tous ces processus complexes participent a` l’incertitude lie´e a` la quantification des dif-
fe´rents effets radiatifs des ae´rosols marins, que ce soit a` l’e´chelle re´gionale ou globale. Ainsi,
afin d’ame´liorer notre connaissance sur les diffe´rentes proprie´te´s physiques et optiques des
ae´rosols marins et leur impact sur le bilan radiatif, la mise en place d’observations pertinentes
sur des sites influence´s par les e´missions marines, associe´es a` des simulations nume´riques a`
l’e´chelle re´gionale sont ne´cessaires. Ce travail de the`se s’inscrit dans ce contexte en se focali-
sant spe´cifiquement sur le bassin me´diterrane´en. Il s’est de´roule´ principalement dans le cadre
du programme ChArMEx mis en place pendant les e´te´s 2013 et 2014 (Mallet et al., 2016)
et dont l’un des objectifs e´tait de documenter les proprie´te´s physique, chimiques et optiques
des ae´rosols et leur impact sur le bilan radiatif et le climat re´gional de cette re´gion. En ef-
fet, le bassin me´diterrane´en est conside´re´ comme un carrefour de masses d’air transportant
diffe´rents types d’ae´rosols qui se me´langent et interagissent entre eux.
Enfin, il faut mentionner que l’estimation du forc¸age radiatif des ae´rosols marins a surtout
e´te´ e´tudie´ jusqu’a` pre´sent au niveau global, et tre`s peu d’e´tudes ont e´te´ re´alise´es au niveau
re´gional, en particulier en milieu me´diterrane´en (Lundgren et al., 2013), motivant d’autant
plus cette e´tude.
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1.2 Objectifs de la the`se, me´thodologie et plan du ma-
nuscrit
Les principaux objectifs scientifiques de cette the`se sont donc de caracte´riser les proprie´te´s
physiques et optiques des ae´rosols marins et d’e´valuer leur impact radiatif direct (dans les
courtes et grandes longueurs d’ondes) a` l’e´chelle du bassin me´diterrane´en. Ce travail de
the`se a la particularite´ d’associer une analyse de mesures expe´rimentales a` des simulations
nume´riques. Les donne´es in-situ apportant une information au niveau local, les mode`les
permettent d’e´tendre les e´tudes a` une e´chelle re´gionale.
Me´thodologie
Afin d’atteindre ces objectifs scientifiques, j’ai donc utilise´ dans une premie`re partie les
observations in-situ re´alise´es a` la station de mesure d’Ersa (Cap Corse) pendant la campagne
de mesures ChArMEx-ADRIMED. Les concentrations en masse des principaux composants
inorganiques des ae´rosols PM10 ont tout d’abord montre´ une influence majeure des ae´rosols
marins du 22 au 26 juin 2013. De plus, les observations des proprie´te´s physiques et optiques
des particules ont confirme´ cette influence marine. Une analyse chimique comparative des
instruments PILS-IC et ATOFMS a permis de qualifier le vieillissement des ae´rosols marins
observe´s a` la station d’Ersa. Outre les observations in-situ, j’ai e´galement re´alise´ diffe´rentes
simulations a` l’aide du mode`le FLEXPART qui ont comple´te´ cette e´tude en apportant des
informations sur l’origine et le transport des masses d’air. Les observations de te´le´de´tection
du re´seau AERONET ont aussi fourni des informations sur les impacts radiatifs des diffe´rents
ae´rosols. Cette premie`re partie m’a donc permis de caracte´riser les proprie´te´s importantes
des ae´rosols marins et de qualifier une pe´riode d’e´tude inte´re´ssante sur laquelle je me suis
base´e pour effectuer des simulations nume´riques a` l’aide du mode`le MesoNH. Les re´sultats
de cette e´tude ont e´te´ valorise´s par un article en cours de discussion (Claeys et al., 2016).
Les re´sultats obtenus dans cette premie`re partie m’ont ensuite permis d’e´valuer la capacite´
du mode`le MesoNH a` repre´senter la concentration en masse ainsi que la distribution granu-
lome´trique des ae´rosols marins. Pour cela, j’ai inte´gre´ dans le mode`le un nouveau sche´ma
d’e´mission des ae´rosols marins en me basant sur les travaux d’Ovadnevaite et al. (2014). Le
choix de cette parame´trisation utilise´e pour ce travail de the`se s’est base´ sur les particularite´s
de la zone d’e´tude, a` savoir le bassin me´diterrane´en, ou` les longueurs de fetch sont moins
importantes que dans les oce´ans et subissent beaucoup de variation selon la direction du
vent.
Enfin, dans la dernie`re partie de mon travail, j’ai re´alise´ une seconde simulation me
permettant d’e´tudier l’effet radiatif direct des ae´rosols marins dans des conditions de vents
forts, pour un cas d’e´tude supporte´ ici par des observations ae´roporte´es (campagne de mesure
SAFMED+). L’extinction due aux ae´rosols marins simule´e par le mode`le a notamment e´te´
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compare´e avec les observations de l’extinction du rayonnement, obtenues a` bord de l’avion
de recherche ATR-42 avant de quantifier l’impact des ae´rosols marins sur le bilan radiatif a`
diffe´rents niveaux atmosphe´riques, dans les courtes et grandes longueurs d’ondes.
Plan du manuscrit
La premie`re partie de ce manuscrit s’attache a` e´tablir un e´tat de l’art des proprie´te´s
physico-chimiques et optiques ainsi que des impacts radiatifs des diffe´rents types d’ae´rosols
que l’on retrouve sur le bassin me´diterrane´en, en se focalisant plus particulie`rement sur les
ae´rosols marins. Les processus lie´s a` l’e´mission de ces ae´rosols ainsi que leur repre´sentation
dans les mode`les nume´riques sont e´galement pre´sente´s.
La deuxie`me partie de ce manuscrit pre´sente l’e´tude effectue´e a` partir des observations in-
situ acquises sur le site d’Ersa (Cap Corse) lors de la campagne ChArMEx-ADRIMED (juin
et juillet 2013). L’analyse des proprie´te´s physiques, chimiques et optiques des ae´rosols marins
re´alise´e pendant cette pe´riode a` la station de mesure d’Ersa est pre´sente´e. Le vieillissement
des ae´rosols marins, en relation avec leurs origines, est e´galement analyse´. Enfin, une e´tude
comparative focalise´e sur les proprie´te´s physiques et optiques ainsi que le forc¸age radiatif
direct exerce´ dans les courtes longueurs d’ondes, pour diffe´rents types d’ae´rosols (particules
d’origines anthropiques et de combustion de feux de biomasse) est expose´e dans cette partie.
La troisie`me partie pre´sente le mode`le nume´rique MesoNH utilise´ pour cette e´tude et
plus spe´cifiquement, les sche´mas d’ae´rosols, de rayonnement et de surface ainsi que les de´-
veloppements apporte´s au mode`le en ce qui concerne l’e´missions des ae´rosols marins et leur
hygroscopicite´. Les tests de sensibilite´ lie´s au nouveau sche´ma d’e´mission imple´mente´ et
teste´ pour la premie`re fois a` l’e´chelle re´gionale sur cette re´gion y sont e´galement pre´sente´s.
Les particularite´s de la simulation, c’est-a`-dire l’imbrication des domaines et les forc¸ages
me´te´orologiques utilise´s sont ensuite de´crites.
Enfin, la quatrie`me partie pre´sente les re´sultats des simulations nume´riques re´alise´es sur
deux situations diffe´rentes, pour les cas d’e´tudes ADRIMED et SAFMED+. La premie`re
simulation be´ne´ficie des mesures in-situ re´alise´es a` la station de mesure d’Ersa comme prin-
cipale e´valuation. La seconde simulation qui se de´roule pendant la campagne de mesure
SAFMED+ (juillet 2014), pendant un cas de vents forts (mistral/tramontane) est documen-
te´e par des mesures re´alise´es a` bord de l’avion de recherche ATR-42. Comme pre´sente´ dans
cette introduction, la pe´riode ADRIMED a principalement permis d’e´valuer la nouvelle pa-
rame´trisation en terme de proprie´te´s physico-chimiques des ae´rosols marins. Les proprie´te´s
optiques, ainsi que le forc¸age radiatif direct exerce´ par ces particules sont analyse´s principa-
lement pour la pe´riode SAFMED+.
Une premie`re sous-partie de´crit la configuration de ces deux simulations. La repre´sen-
tation par le mode`le de la dynamique re´gionale et locale ainsi que l’e´tude de l’origine des
ae´rosols marins transporte´s dans le bassin me´diterrane´en, en comple´ment de l’analyse du
vieillissement re´alise´e avec les mesures in-situ pendant la campagne ChArMEx-ADRIMED,
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y sont expose´es. Une deuxie`me sous-partie pre´sente l’e´valuation de la parame´trisation im-
ple´mente´ dans Meso-NH dans le cas de la simulation ADRIMED, comprenant notamment
les pe´riodes ou` les concentrations en ae´rosols marins observe´es a` Ersa e´taient importantes.
Cette e´valuation du sche´ma d’e´mission se base ici essentiellement sur des comparaisons de
concentrations et de granulome´tries en masse. La troisie`me et dernie`re sous-partie pre´sente
plus spe´cifiquement l’e´tude des proprie´te´s optiques (extinction et e´paisseur optique) et de
l’effet radiatif direct des ae´rosols marins, pour un cas de vents forts (mistral/tramontane).
Pour finir, dans la dernie`re partie du manuscrit, les re´sultats sont re´sume´s, la comple´-
mentarite´ des observations in-situ et de la mode´lisation nume´rique ainsi que l’impact radiatif
direct des ae´rosols marins dans le bassin me´diterrane´en sont discute´s et les perspectives de
ce travail sont pre´sente´es.
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Dans cette partie sont rappele´s les caracte´ristiques physiques et optiques des principaux
types d’ae´rosols que l’on observe dans le bassin me´diterrane´en, i.e poussie`res de´sertiques,
ae´rosols anthropiques et issus de combustions de biomasse ainsi que leur effet sur le bilan
radiatif. Une partie spe´cifique est de´die´e aux ae´rosols marins, sujet d’e´tude de ce travail de
the`se, en pre´cisant notamment les parame`tres intervenant dans leur e´mission.
2.1 Les ae´rosols en milieu me´diterrane´en
2.1.1 Caracte´ristiques du bassin me´diterrane´en
L’une des particularite´ forte du bassin me´diterrane´en est sa diversite´ importante de types
de surface ; surfaces marines, espaces urbanise´s, de´sertiques et forestiers, conduisant a` une
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he´te´roge´ne´ite´ importante en terme de sources d’ae´rosols. En particulier au sud du bassin,
le de´sert du Sahara est une re´gion e´mettrice de poussie`res de´sertiques impactant le bassin
me´diterrane´en, alors que les coˆtes du Maghreb sont plutoˆt industrialise´es (Valenzuela et al.,
2014). Au nord du bassin, les coˆtes espagnoles, franc¸aises et italiennes sont fortement anthro-
pise´es, avec notamment la zone de l’e´tang de Berre proche de Marseille (Cachier et al., 2005),
la valle´e du Rhoˆne ainsi que la valle´e du Poˆ (Biagio et al., 2015). Ces re´gions sont e´mettrices
d’ae´rosols primaires et secondaires lie´s principalement a` la pollution. On trouve e´galement
des zones forestie`res dans le sud du continent Europe´en, en Espagne (Sicard et al., 2012),
Portugal et Gre`ce, qui peuvent eˆtre sujettes a` des incendies gigantesques, notamment l’e´te´
pendant la saison se`che. Ces combustions produisent des ae´rosols carbone´s et organiques. De
plus, la mer Me´diterrane´e est e´mettrice d’ae´rosols marins. Enfin, le bassin me´diterrane´en est
aussi impacte´ par le transport longue distance des ae´rosols e´mis plusieurs jours auparavant
et qui peuvent provenir de toute la surface du globe, en majorite´ de l’he´misphe`re Nord,
comme montre´ re´cemment pour le cas de grands feux Canadiens (Ancellet et al., 2016). Les
principales sources d’ae´rosols dans le bassin me´diterrane´en sont repre´sente´es sur la figure 2.1.
Figure 2.1 – Carte repre´sentant les diffe´rentes types d’ae´rosols ainsi que leurs re´gions sources
affectant le bassin me´diterrane´en.
Tous ces ae´rosols, de part leur charge atmosphe´rique, leurs proprie´te´s optiques et leur
re´partition verticale, modifient le budget radiatif du bassin me´diterrane´en. Tout d’abord,
en diminuant la part de rayonnement solaire incident atteignant la surface dans les courtes
longueurs d’onde, et d’autre part en augmentant ou diminuant les flux sortants au sommet
de l’atmosphe`re dans les courtes longueurs d’onde en fonction de l’albedo de surface (Na-
bat et al., 2015b). En absorbant le rayonnement solaire, quelques types d’ae´rosols peuvent
e´galement augmenter localement la tempe´rature dans certaines couches atmosphe´riques, mo-
difiant ensuite la dynamique atmosphe´rique. Ce forc¸age radiatif direct duˆ aux ae´rosols est a`
l’e´chelle re´gionale beaucoup plus important que celui duˆ aux gaz a` effet de serres d’origine
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anthropique.
Des e´tudes lors de campagnes de mesures ont e´te´ re´alise´es dans le bassin me´diterrane´en. On
peut citer notamment FETCH (Flux, Etats de la mer, Te´le´de´tection en Conditions de fetch
variable) au printemps 1998 focalise´e en partie sur la composition chimique des ae´rosols ma-
rins (Sellegri et al., 2001) ainsi que la campagne MINOS (Mediterranean Intensive Oxidant
Study) re´alise´e en aout 2001 en Creˆte (Lelieveld et al., 2002) et focalise´e sur la contribu-
tion anthropique des ae´rosols observe´s sur le bassin Est me´diterrane´en. De nombreuses sta-
tions d’observations de l’atmosphe`re ont e´galement e´te´ installe´es dans cette re´gion, comme a`
Ersa (Cap Corse, Nicolas (2013)), Finokalya (Creˆte, Mihalopoulos et al. (1997)), Lampedusa
(Di Sarra et al., 2002; Meloni et al., 2004), Barcelone, Montseny (Espagne), Porquerolles
(Piazzola et Despiau, 1997) ou Majorque (Pey et al., 2009).
Plus re´cemment, le programme de recherche ChArMEx(Chemistry-Aerosol Mediterra-
nean Experiment) a e´te´ mis en place dans le but de quantifier les impacts radiatifs dus
aux ae´rosols et aux espe`ces gazeuses ainsi que leurs conse´quences sur la dynamique atmo-
sphe´rique et le climat. Les impacts sur la qualite´ de l’air du transport longue distance et des
e´changes verticaux de ces espe`ces a e´galement e´te´ un but important de ce programme. Parmi
les diffe´rents enjeux de ChArMEx, le projet ADRIMED (Aerosol Direct Radiative Impact
on the regional climate in the MEDiterranean region) avait pour objectif de documenter
pre´cise´ment les ae´rosols en Me´diterrane´e et leurs impacts actuels sur le climat re´gional. La
campagne de mesure regroupait des stations de mesures in-situ au sol installe´es dans le bassin
(Ersa, Lampedusa, Majorque, Minorque), ainsi que des mesures ae´roporte´es re´alise´es a` l’aide
d’avions multi-instrumente´s, qui apportaient notamment une information sur la distribution
verticale des ae´rosols. Une revue de´taille´e de la campagne de´crite par Mallet et al. (2016)
est disponible en annexe C. Un second projet, SAFMED (Secondary Aerosol Formation in
the Mediterranean), mene´ pendant les e´te´s 2013 et 2014 avait quant a` lui pour objectif
de mieux comprendre l’origine des concentrations importantes en AOS (ae´rosols organiques
secondaires) observe´es dans le bassin ouest me´diterrane´en en e´te´.
Ainsi, le bassin me´diterrane´en est conside´re´ comme un carrefour de masses d’air caracte´-
rise´es par diffe´rents types d’ae´rosols qui se me´langent et interagissent ensemble, ce qui en fait
une zone d’e´tude des ae´rosols particulie`rement inte´ressante. Dans la suite de cette partie, les
diffe´rentes proprie´te´s physiques, optiques et radiatives des ae´rosols de´sertiques, anthropiques
et issus des feux de biomasse sont pre´sente´s.
2.1.2 Ae´rosols de´sertiques
Les ae´rosols de´sertiques sont pre´sents en grande partie au-dessus des de´serts mais peuvent
aussi eˆtre transporte´s sur de grandes distances. Les situations synoptiques amenant les pa-
naches de poussie`res de´sertiques au-dessus du bassin me´diterrane´en Ouest sont pre´sente´es
dans Salvador et al. (2014). Ces occurrences se produisent plus ge´ne´ralement au printemps
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et en e´te´. L’e´te´, les fortes tempe´ratures de surface au niveau des zones sources conduisent
a` l’injection des poussie`res de´sertiques en altitude, qui sont ensuite transporte´es au-dessus
de la pe´ninsule ibe´rique et des ıˆles Bale´ares, par un syste`me de haute pression situe´ en
Atlantique Nord ou par une combinaison de ce syste`me avec des basses pressions situe´es
a` l’ouest de la pe´ninsule ibe´rique. Au printemps, c’est plutoˆt le de´placement vers l’est du
syste`me de haute pression Nord Atlantique et par un gradient de pression plus important
que lors des situations rencontre´es l’e´te´, qui va favoriser le transport des ae´rosols de´sertiques.
Ces ae´rosols sont caracte´rise´s par des tailles comprises entre quelques centaines de na-
nome`tres et plusieurs centaines de microme`tres, ce qui leur confe`re la possibilite´ d’interagir
avec les courtes et grandes longueurs d’onde. Ce sont les particules localise´es dans le mode
d’accumulation et les plus grosses particules qui vont avoir un effet pre´ponde´rant sur l’ab-
sorption et la diffusion du rayonnement (McConnell et al., 2008; Otto et al., 2009; Sicard
et al., 2014).
Altitude de transport
Au niveau du bassin me´diterrane´en, les panaches de poussie`res de´sertiques se situent
principalement en altitude et non pas a` la surface. Ainsi Hamonou et al. (1999) ont e´tudie´
la structure verticale des panaches de poussie`res de´sertiques transporte´ sur le bassin me´di-
terrane´en en 1997 a` l’aide d’observations LIDAR. La plupart des panaches observe´s e´taient
localise´s dans la troposphe`re libre, a` des altitudes comprises entre 1.5 et 5 km. On peut
aussi noter l’e´tude de Kushta et al. (2014) qui ont simule´ avec le mode`le RAMS/ICLAMS
un cas d’e´tude se de´roulant du 15 au 19 avril, 2004 et pendant lequel un e´pisode intense de
soule`vement de poussie`res de´sertiques atteint le sud de la Gre`ce. Ce panache de poussie`res
de´sertiques a e´te´ mode´lise´ a` une altitude comprise entre 3 et 12 km. En mai 2008, l’e´tude
d’un panache de poussie`re de´sertique observe´ au niveau du nord-ouest de l’Europe par Be`gue
et al. (2012) a mis en e´vidence l’altitude de ce panache, comprise entre 2.5 et 5.2 km asl.
Enfin, plus re´cemment, Denjean et al. (2016) indiquent que les panaches de poussie`res de´ser-
tiques qui ont e´te´ observe´s pendant la campagne ae´roporte´e ChArMEx-ADRIMED e´taient
localise´s a` une altitude comprise entre 1 et 6 km asl.
Distribution de taille
On distingue ici la distribution de taille des poussie`res de´sertiques proches de leur source
et apre`s quelques jours de transport. Pour la distribution de taille en masse, c’est le mode
supermicronique qui est majoritaire, que les mesures soient faites proche des sources ou
apre`s transport (Seinfeld et Pandis, 2016; Rosenberg et al., 2014). Re´cemment, Denjean
et al. (2016) ont montre´ que le mode grossier des poussie`res de´sertiques e´tait conserve´ meˆme
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apre`s cinq jours de transport au dessus du bassin me´diterrane´en, contrairement aux e´tudes
re´alise´es au niveau de l’Oce´an Atlantique. La distribution de taille volumique pour le mode
grossier s’e´tend pour des diame`tres effectifs de 3.8 a` 14.2 µm.
Proprie´te´s optiques et radiatives
Les panaches d’ae´rosols de´sertiques sont souvent caracte´rise´s par une e´paisseur optique
forte dans le visible, due a` des charges tre`s importantes. Dans le bassin me´diterrane´en cen-
tral, a` Lampedusa, des e´paisseurs optiques atmosphe´riques (AOD) comprises entre 0.23 et
0.26 (a` 500 nm) et un e´ve`nement plus important caracte´rise´ par un AOD (a` 415 nm) de
0.51 ont e´te´ observe´s (Meloni et al., 2003, 2004). Pour des cas extreˆmes, Guerrero-Rascado
et al. (2009) rapportent des valeurs d’AOD (a` 500 nm) supe´rieures a` 1 pendant un e´pisode
intense au niveau de la pe´ninsule Ibe´rique en septembre 2007. Di Sarra et al. (2011) indiquent
meˆme des valeurs d’AOD (a` 500 nm) supe´rieures a` 2 lors d’un e´ve`nement intense survenu
les 25 et 26 Mars 2010 a` Lampedusa. En Turquie, des e´ve`nements de dust ont e´galement
e´te´ observe´s. Ces intrusions augmentent de manie`re significative l’AOD, jusqu’a` des valeurs
atteignant 1.8 (Kubilay et al., 2003). Ainsi, selon l’intensite´ des e´ve`nements de poussie`res
de´sertiques, l’AOD peut atteindre des valeurs mode´re´es (infe´rieures a` 0.5) mais peut e´gale-
ment de´passer l’unite´ lors de cas extreˆmes. Les AOD lie´es aux poussie`res de´sertiques sont les
plus importantes sur le bassin comparativement aux autres types de particules.
En outre, les proprie´te´s d’absorption du rayonnement des particules sont renseigne´es par
l’albedo de simple diffusion (SSA pour Single Scattering Albedo en anglais). Les poussie`res
de´sertiques sont globalement diffusantes avec des SSA observe´s proches de 1. Cependant,
dans le bassin me´diterrane´en, une grande variabilite´ a e´te´ observe´e pour diffe´rents e´pisodes
de poussie`res de´sertiques. En effet, des valeurs de 0.81 (a` 415.5 nm) ont e´te´ ainsi reporte´es
a` Lampedusa (Meloni et al., 2003). Des valeurs encore plus faibles (0.75-0.80) ont e´te´ obser-
ve´es sur un site de mesure en altitude, a` la station Alpine de Jungfraujoch, lors d’un e´pisode
de poussie`res de´sertiques alors qu’habituellement, leur SSA est supe´rieur a` 0.9 sur ce site
(Collaud Coen et al., 2004). La large gamme des valeurs de SSA observe´es lors d’e´pisodes de
poussie`res de´sertiques de´note la variabilite´ des origines de ces poussie`res ainsi que le possible
me´lange de ces ae´rosols avec d’autres espe`ces.
Enfin, en terme de forc¸age radiatif direct, les ae´rosols de´sertiques ont, comme les ae´rosols
marins, un impact a` la fois dans les courtes (SW) et les grandes (LW) longueurs d’onde. Les
mode`les nume´riques permettent d’obtenir une estimation au niveau global ou re´gional. Ainsi,
l’effet radiatif direct (ERD) a` la surface (BOA) SW mensuel moyen au-dessus de l’Afrique du
Nord a ainsi e´te´ estime´ a` environ -17 W m−2 a` la surface pour la pe´riode 2003-2009 (Nabat
et al., 2015a). En se basant sur des mesures de te´le´de´tection a` la surface et par satellite entre
2004 et 2007, Di Biagio et al. (2010) indiquent un ERD SW de -69 W m−2 a` la surface et de
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-46 W m−2 au sommet de l’atmosphe`re (TOA) a` Lampedusa. Pour un cas extreˆme (AOD de
1.9) un forc¸age radiatif instantane´ (SW) de -209 W m−2 a` la surface et de -116 W m−2 au
TOA a e´te´ observe´ (Di Sarra et al., 2011). Dans le spectre LW, l’effet radiatif est moindre
mais ne´anmoins significatif. Les valeurs obtenues par Di Sarra et al. (2011) a` Lampedusa
pendant un e´pisode intense en mars 2010, sont en effet de +41.5 W m−2 a` la surface et de
+20 W m−2 au TOA qui contrebalancent, en partie, la diminution du rayonnement observe´
dans les courtes longueurs d’ondes.
2.1.3 Ae´rosols anthropiques
On parle d’ae´rosols anthropiques pour les particules issues des activite´s humaines en
ge´ne´ral. Cela comprend les combustions fossiles, les transports, les industries (Seinfeld et
Pandis, 2012). Le pourtour me´diterrane´en est particulie`rement impacte´ par ces e´missions,
notamment sur les coˆtes franc¸aise, dans la valle´e du Rhoˆne, en Italie dans la valle´e du Poˆ,
sur les coˆtes espagnoles et dans les zones urbanise´es des coˆtes d’Afrique du Nord (Cachier
et al., 2005; Biagio et al., 2015). De plus, Biagio et al. (2015) ont observe´, a` l’aide de mesures
ae´roporte´e dans le bassin ouest, l’export des ae´rosols de pollution e´mis autour du bassin.
Les ae´rosols anthropiques sont majorairement compose´s de nitrate, sulfate, matie`re orga-
nique, carbone-suie et ammonium et on distingue les e´missions primaires et secondaires (par
conversion gaz-particules). Les ae´rosols anthropiques regroupent donc une grande diversite´
de sources (Seinfeld et Pandis, 2016) et re´ve`lent des compositions chimiques ainsi que des
proprie´te´s physiques diffe´rentes. Ces ae´rosols font l’objet de recherches en matie`re de sante´
publique et plusieurs campagnes de mesures ont e´te´ re´alise´es en milieu urbain telles que CA-
PITOUL a` Toulouse (Masson et al., 2008), ESCOMPTE dans le sud-est de la France (Cros
et al., 2004), EUCAARI sur la re´gion parisienne (Kulmala et al., 2009), MINOS en Creˆte
(Lelieveld et al., 2002) ou encore SAFMED dans le bassin me´diterrane´en ouest (Biagio et al.,
2015).
Distribution de taille
Contrairement aux ae´rosols de´sertiques, les ae´rosols anthropiques sont principalement
localise´s dans la fraction fine du spectre granulome´trique. Ainsi, la distribution de taille
en nombre des ae´rosols anthropique est domine´e par des particules infe´rieures a` 100 nm.
La distribution en taille des ae´rosols anthropiques de´pend fortement de la distance a` la
source. En effet, on observe une concentration tre`s e´leve´e de particules fines tre`s proche des
sources qui de´croit rapidement en s’e´loignant (Seinfeld et Pandis, 2016), principalement duˆ
au phe´nome`ne de coagulation. On observe e´galement la formation d’ae´rosols de pollution
secondaires, situe´s dans le mode ultra-fin (Pandis et al., 1992). En ce qui concerne le bassin
me´diterrane´en ouest, Biagio et al. (2015) ont observe´, dans les panaches de pollution, des
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ae´rosols surtout compris dans le mode Aitken (0.004-0.1 µm) et accumulation (0.1-1.0 µm).
La pre´sence de couches d’ae´rosols tre`s concentre´es (entre 10 000 cm−3 et 15 000 cm−3)
proches de la surface et en troposphe`re libre, sont probablement lie´es a` la formation de
nouvelles particules.
Proprie´te´s optiques et radiatives
Dans le bassin me´diterrane´en, des observations re´alise´es dans le sud-est de la France (Ro-
ger et al., 2006; Mallet et al., 2006), en Espagne (Horvath et al., 2002; Alados-Arboledas
et al., 2003), en Italie (Tafuro et al., 2007; Ciardini et al., 2012), en Greˆce (Chazette et
Liousse, 2001; Gerasopoulos et al., 2003), en Creˆte (Fotiadi et al., 2006) et dans le bassin
ouest (Lyamani et al., 2015) pour des conditions atmosphe´riques pollue´es, ont rapporte´ des
AOD faibles ou mode´re´es, comprises entre 0.1 et 0.5 (dans les courtes longueurs d’onde).
Ces ordres de grandeur sont souvent moins importants que pour les poussie`res de´sertiques
ou encore les feux de biomasse. En paralle`le, les ae´rosols anthropiques sont caracte´rise´s par
des albedo de simple diffusion (SSA) tre`s variables (entre 0.8 et 1) (Mallet et al., 2003,
2004; Biagio et al., 2015). Cette variabilite´ est due aux nombreuses sources d’e´mission sur le
bassin (industries, transport, ...) et aux diffe´rentes voies et temps de transport des ae´rosols
anthropiques. Par exemple, les particules de carbone-suie ont la capacite´ d’absorber forte-
ment le rayonnement solaire tandis que les sulfates sont purement diffusant. Tout comme les
poussie`res de´sertiques, les ae´rosols anthropiques ont un effet de diminution du rayonnement
solaire a` la surface significatif. Ainsi leur ERD SW atteint des valeurs comprises entre -20 et
-30 W m−2 en moyenne journalie`re. Ces valeurs ont e´te´ estime´es sur diffe´rents sites pollue´s
en Espagne (Almeria), en Italie, en Creˆte (Finokalia), a` Lampedusa et dans le sud-est de la
France (Marseille et Toulon) ainsi qu’a` Toulouse (Aouizerats et al., 2012).
2.1.4 Ae´rosols issus des feux de biomasse
Sur le bassin me´diterrane´en, les e´pisodes de feux de biomasses sont majoritairement ob-
serve´s en juillet et aouˆt, pendant la saison se`che (Pace et al., 2005). Ils peuvent durer jusqu’a`
quelques semaines, impacter significativement la qualite´ de l’air et perturber la composition
chimique de l’atmosphe`re sur une e´chelle globale et inter-annuelle (Wotawa et al., 2001). En
particulier, l’e´te´ 2007 a subit un des pires incendies des dernie`res de´cennies dans le bassin
me´diterrane´en et notamment en Gre`ce. On de´tecte e´galement dans le bassin me´diterrane´en
des ae´rosols provenant de feux de biomasse ayant e´te´ transporte´s sur de longues distances
avant d’atteindre la Me´diterrane´e (Formenti et al., 2002; Ancellet et al., 2016). Dans un
contexte de re´chauffement climatique, avec des pe´riodes estivales plus se`ches et des e´pisodes
de canicules plus fre´quents selon les sce´narios futurs (Meehl et Tebaldi, 2004), les e´ve`nements
de feux de biomasses intenses risquent de s’amplifier. On distingue ces ae´rosols ge´ne´ralement
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a` l’aide des observations satellites et de l’utilisation des mode`les de re´trotrajectoire (Hysplit
(Stein et al., 2015), FLEXPART (Stohl et al., 1998)), ou encore a` l’aide de la de´tection de
potassium qui est un traceur de feux de biomasse (Andreae et al., 1998; Pio et al., 2008). Ces
ae´rosols sont aussi caracte´rise´s par une concentration forte en matie`re organique et carbone
e´le´mentaire submicroniques (PM1) (Ripoll et al., 2015). Les feux de foreˆts constituent en
effet une des sources majeure d’ae´rosols primaires organiques (Sapkota et al., 2005; Ward et
Smith, 2005; Zheng et al., 2002).
Distribution de taille
Concernant la distribution en taille des ae´rosols issus de feux de biomasse, Clarke et al.
(2004) ont montre´ que les ae´rosols primaires issus de combustion peuvent repre´senter jusqu’a`
85% de la concentration en nombre d’ae´rosols dans le mode d’accumulation. De plus, Andreae
et Merlet (2001) estiment qu’environ deux tiers des e´missions globales en masse dues aux
feux de biomasse sont des e´missions d’ae´rosols PM2.5. Sakamoto et al. (2015) ont e´galement
mis en avant que le mode fin pouvait eˆtre dominant pour des ae´rosols fraichement e´mis.
Les ae´rosols issus de ces combustions sont par conse´quent caracte´rise´s par un coefficient
d’angstrom (inversement proportionnel a` la taille des ae´rosols) e´leve´. Pace et al. (2005) a
ainsi observe´, a` Lampedusa, un coefficient d’angstrom supe´rieur a` 1.5 (calcule´ a` partir des
observations d’AOD a` 415.6 et 868.7 nm) en e´te´ 2003 pendant des e´pisode de feux de foreˆt
originaires du sud de l’Europe (Portugal, France, Balkans).
Proprie´te´s optiques et radiatives
Les ae´rosols issus de combustions de biomasse sont caracte´rise´s par des AOD que l’on
peut qualifier d’interme´diaires par rapport aux poussie`res de´sertiques ou aux ae´rosols anthro-
piques. En effet, des AOD comprises entre 0.3 et 0.8 (a` 495.7 nm) ont ainsi e´te´ observe´es a`
Lampedusa en aouˆt 2003 par Pace et al. (2005), correspondant a` d’intenses feux qui s’e´taient
de´veloppe´s pendant cette pe´riode dans le sud de l’Europe. Les ae´rosols issus de ces combus-
tions ont e´te´ transporte´s dans le bassin me´diterrane´en pendant une vague de chaleur. De
meˆme, la campagne de mesure STAAARTE-MED qui s’est de´roule´ en aouˆt 1998, au niveau
de la mer Ege´e, indique un AOD moyen de 0.39 (a` 550 nm) caracte´ristique d’un panache de
fume´e originaire du Canada (Formenti et al., 2002). Le forc¸age radiatif a` la surface duˆ au
passage de ce panache originaire du Canada a e´te´ estime´ a` -60 W m−2 par Formenti et al.
(2002). La capacite´ absorbante forte des ae´rosols de feux de biomasse conduit a` un forc¸age
radiatif atmosphe´rique important. Ainsi, a` Lampedusa, pendant l’e´pisode de feux de bio-
masse de´tecte´ lors la canicule de l’e´te´ 2003, le forc¸age atmosphe´rique a e´te´ estime´ entre +22
W m−2 et +26 W m−2 pour des valeurs de SSA de 0.89 (a` 550 nm). Ainsi, bien que plus rares,
les ae´rosols issus de feux de biomasse dans le bassin me´diterrane´en peuvent avoir un effet
radiatif important, e´quivalent a` des e´pisodes mode´re´s de poussie`res de´sertiques. Cependant,
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ils sont essentiellement observe´s pendant l’e´te´ qui est la saison la plus se`che en Me´diterrane´e.
2.2 Ae´rosols marins - Emissions et parame´trisations
On parle de sea spray pour nommer tous les ae´rosols (primaires) qui sont directement
e´mis par la surface des eaux marines. Cela comprend les ae´rosols marins inorganiques qui
sont l’objet de cette the`se, les ae´rosols marins organiques ainsi que tous les ae´rosols qui ont
pu se de´poser sur la surface de l’eau comme les bacte´ries. Par abus de langage, dans la suite
de ce manuscrit, on parlera d’ae´rosols marins pour parler des ae´rosols marins inorganiques
primaires.
La partie suivante se focalise sur les principaux processus d’e´missions des ae´rosols marins
ge´ne´ralement utilise´s dans les mode`les nume´riques.
2.2.1 Formation et e´missions des ae´rosols marins
Les embruns sont forme´s par interaction oce´an-atmosphe`re et plus pre´cise´ment par l’in-
teraction du vent avec les vagues. De petites gouttelettes d’eau sont e´jecte´es de la surface
de l’oce´an et sont ensuite transporte´es en majorite´ dans la couche limite marine de l’at-
mosphe`re. Une partie de ces gouttelettes peut e´galement eˆtre transporte´e sur de longues
distances et rester dans l’atmosphe`re pendant plusieurs jours (Gong et al., 1997). Les plus
grosses gouttelettes vont rester plus proches de leur zones d’e´mission.
Le vent exerce un stress sur la surface de l’oce´an, conduisant a` la formation et au de´fer-
lement de vagues. La force qu’exerce le vent sur la surface de l’oce´an augmente fortement
et non line´airement avec la vitesse du vent (Garratt, 1977). Quand une vague de´ferle, de
l’air est entraine´ sous la surface de l’eau et forme, en remontant a` la surface sous forme de
nuage de bulles, ce qu’on appelle la couverture moutonneuse. Ces bulles sont les premie`res
responsables des e´missions d’ae´rosols marins en e´clatant a` la surface (Blanchard et Wood-
cock, 1957).
Trois me´canismes, illustre´s sur la figure 2.2, produisent des embruns de tailles diffe´rentes.
– Le premier processus produisant des gouttelettes est l’e´clatement du film des bulles.
Ces particules sont les plus petites produites et leur diame`tre est typiquement infe´rieur
a` 2 µm. Ces gouttelettes sont e´jecte´es dans toutes les directions a` environ 1 cm de
hauteur (Resch et al., 1986) (Fig. 2.2 d).
– Le deuxie`me processus produit ce qu’on appelle des gouttes de jet. En e´clatant, les
bulles laissent un vide a` la surface qui se remplit par ces gouttelettes qui sont ensuite
e´jecte´es verticalement dans l’atmosphe`re. Ces gouttelettes atteignent des diame`tres
compris entre 2 et 20 µm (Blanchard, 1963) (Fig. 2.2 f).
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– Enfin, les plus grosses particules sont e´mises pour des conditions de vents forts (> 9 m
s−1). Elles sont directement arrache´es a` la creˆte des vagues par le vent pour former ce
qu’on appelle des gouttes d’e´creˆtage (Monahan et al., 1986) (Fig. 2.3 a` gauche).
Figure 2.2 – Repre´sentation sche´matique de l’e´mission des ae´rosols marins par gouttes de film
(d) et gouttes de jet (f). Extrait de Lewis et Schwartz (2004).
Les plus grosses particules, dont le diame`tre est supe´rieur a` 1 µm, sont celles qui ont le
temps de re´sidence dans l’atmosphe`re le plus court, en particulier pour les ae´rosols ge´ants,
d’un diame`tre de plusieurs dizaines de microme`tres. Elles sont de´pose´es essentiellement par
se´dimentation. Les particules situe´es dans le mode d’accumulation (d’un diame`tre proche
de quelques centaines de nanome`tres) vont eˆtre essentiellement e´limine´e par de´poˆt humide
(nuages et pre´cipitations) et sont peu sensibles aux effets de la gravite´. Ce sont ces parti-
cules qui vont donc avoir le plus long temps de re´sidence dans l’atmosphe`re. Les plus petites
particules sont plus sensibles a` la diffusivite´, et d’autant plus que leur diame`tre diminue.
Elles sont ainsi plus sujettes a` l’e´limination par coagulation avec d’autres particules et par
le de´poˆt sec (Leeuw et al., 2011).
Ensuite, on peut distinguer le de´ferlement en pleine mer et le de´ferlement coˆtier qui ne
sont pas du aux meˆmes processus. Sur les zones de surf (re´gion proche de la rive ou` les vagues
de´ferlent, formant l’e´cume avec une surface appele´e « surf »), le de´ferlement bathyme´trique
engendre une zone presque entie`rement couverte de moutonnement. La bathyme´trie a majo-
ritairement une influence sur les vagues dans les zones de surf, quand la profondeur devient
infe´rieure a` la moitie´ de la longueur d’onde des vagues. La dynamique des vagues en milieu
coˆtier et en zone de surf est particulie`re, et nous ne nous y pencherons pas dans cette e´tude,
l’e´missions des ae´rosols marins dans le mode`le MesoNH ne prenant pas en compte les spe´ci-
ficite´s de cette zone particulie`re pour les processus d’e´mission.
La couche atmosphe´rique marine s’e´tendant de la surface de l’eau a` plusieurs centaines de
me`tres, peut eˆtre divise´e en diffe´rentes sous-couches. Elles sont caracte´rise´es par des vitesses
de vent, un me´lange, de la turbulence ainsi que des gradients de pression diffe´rents. La
premie`re, appele´e sous-couche visqueuse, qui est directement en contact avec la surface, a
2.2. Ae´rosols marins - Emissions et parame´trisations 19
une e´paisseur d’environ 1 mm. Ensuite, on trouve la couche de surface, qui s’e´le`ve jusqu’a`
une dizaine de me`tres au-dessus de la surface. La turbulence, inde´pendamment de la hauteur,
y est le processus dominant. Enfin, la couche d’Ekman s’e´tend jusqu’au sommet de la couche
limite marine. Le me´lange vertical des ae´rosols marins y est principalement entraine´ par la
convection et les me´canismes turbulents (Lewis et Schwartz, 2004).
Figure 2.3 – A gauche, photo repre´sentant l’e´creˆtage au sommet des vagues par vents forts. A
droite, photo repre´sentant le de´ferlement des vagues en zone de surf.
L’e´tat de la mer peut eˆtre caracte´rise´ par plusieurs parame`tres. La longueur d’onde et
l’amplitude des vagues, la profondeur de l’eau, la longueur de fetch, et la stabilite´ de l’atmo-
sphe`re qui affecte le transport vertical des ae´rosols, la tempe´rature de l’eau et la salinite´. La
hauteur des vagues ne de´pend pas uniquement de la vitesse du vent au moment pre´sent mais
e´galement a` son histoire (longueur de fetch, vent s’intensifiant ou faiblissant), qui influence
l’e´tat des vagues et notamment leurs inclinaisons. Pour pallier a` ces effets, Zhao et Toba
(2001) ont propose´ l’utilisation d’un parame`tre sans unite´ repre´sentant le de´ferlement des
vagues. Ce parame`tre, pre´sente´ dans la formule 4.18, similaire a` un nombre de Reynolds
(ReHw), prend en compte la vitesse de friction (u∗), la hauteur des vagues induites par le





La tempe´rature de l’eau (SST) et la salinite´ sont repre´sente´es par la viscosite´ de l’eau
(Sharqawy et al., 2010). La pertinence de ce parame`tre repre´sentant le de´ferlement des vagues
a e´te´ confirme´e par sa bonne corre´lation avec la couverture moutonneuse (Goddijn-Murphy
et al., 2011).
Les e´missions d’ae´rosols marins de´pendent e´galement de la salinite´ et de la tempe´rature
de surface de l’eau, comme indique´ pre´ce´demment. La salinite´ de l’eau de mer a un effet
sur la viscosite´ de l’eau et sa tension de surface, qui vont a` leur tour avoir un effet sur la
quantite´ de couverture moutonneuse ainsi que sur le phe´nome`ne d’e´clatement des bulles.
De plus, la masse de sels marins contenue dans les gouttelettes de « sea spray » et donc la
quantite´ d’ae´rosols marins e´mis dans l’atmosphe`re va directement de´pendre de la salinite´ de
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l’eau de mer. Cependant une e´tude expe´rimentale re´alise´e en laboratoire par Za´bori et al.
(2012) sur l’e´mission artificielle d’ae´rosols marins a` de´montre´ que l’augmentation de la salinite´
n’augmentait la quantite´ (en nombre) d’ae´rosols marins que jusqu’a` un seuil de 18 . La
plupart des oce´ans sont donc conside´re´s comme sature´s en sels puisque que leur salinite´
descend rarement en dessous de 30, ce qui est le cas de la mer Me´diterrane´e dont la salinite´
varie de 36 a` 40 (Sevault et al., 2014). De plus, une autre e´tude en laboratoire re´alise´e par
Ma˚rtensson et al. (2003) de´montre e´galement que la salinite´ (teste´e pour trois valeurs ; 0.0
 (eau pure), 9.2  et 33.0 ) n’affecte pas le nombre de gouttelettes produite mais leur
distribution de taille, pour des ae´rosols dont le diame`tre est infe´rieur a` 0.2 µm. Etant donne´
que cette expe´rience ne teste pas les valeurs extreˆmes de salinite´ de la mer Me´diterrane´e, on
ne peut pas conclure sur son effet sur la distribution de taille en me´diterrane´en.
La tempe´rature de l’eau influe quant a` elle sur la tension de surface de l’eau, sa densite´
et sa viscosite´. Elle a donc un impact sur la production d’ae´rosols marins via les bulles et la
formation des vagues de´ferlantes (Thorpe et al., 1992; Callaghan et al., 2012) ainsi que sur la
couverture moutonneuse (Lewis et Schwartz, 2004). Des e´tudes en laboratoire ont investigue´
l’effet de la tempe´rature de surface de l’eau sur la concentration en ae´rosols marins et leur
distribution en taille (Ma˚rtensson et al., 2003; Sellegri et al., 2006; Tyree et al., 2007; Za´bori
et al., 2012). Cependant, certains re´sultats sont contradictoires et la question de savoir si les
expe´riences en laboratoire sont vraiment repre´sentatives des e´missions en mer n’a pas encore
obtenu de consensus (Grythe et al., 2014). Ainsi, Ma˚rtensson et al. (2003) ont observe´ deux
comportements distincts pour l’e´mission des particules de diame`tre infe´rieur et supe´rieur a`
0.1 µm, pour des tempe´ratures de -2, 5, 15 et 25 °C. La production des plus grosses particules
augmente avec la tempe´rature alors que les plus petites sont e´mises plus efficacement quand
la tempe´rature de´croit. Sellegri et al. (2006) ont observe´ une diminution des diame`tres de la
distribution en taille des ae´rosols marins pour une tempe´rature de 4°C compare´ a` une tem-
pe´rature de 23°C alors que Za´bori et al. (2012) ont observe´ une diminution de la production
d’ae´rosols marins avec l’augmentation de la tempe´rature de surface de l’eau (-1 < SST <
5°C), pour des eaux Arctiques.
2.2.2 Parame´trisations des e´missions
Les premie`res parame´trisations d’e´missions d’ae´rosols marins ont e´te´ de´veloppe´es en fonc-
tion de la surface couverte par le moutonnement. Le taux de de´ferlement (whitecap fraction
en anglais), correspondant au rapport entre la surface moutonneuse et la surface totale. Tout
d’abord, Monahan et Muircheartaigh (1980) sugge´re`rent, a` partir d’observations photogra-
phiques que le taux de de´ferlement (WM) de´pendait de la vitesse du vent a` 10 m (U10) selon
la loi de puissance repre´sente´e par l’e´quation 2.2 :




Ensuite, un flux d’e´mission (Equation 2.3) de´pendant de la distribution de taille avec














Cette e´quation e´tant valide pour des diame`tres (Dp) allant de 0.1 a` 10 µm.
La classe de diame`tre pour laquelle les parame´trisations du flux d’ae´rosols marins sont valides
a ensuite e´volue´ pour s’e´tendre a` des gammes de tailles plus fines et plus grossie`res. Certaines
parame´trisations plus re´centes base´es sur ce taux de de´ferlement prennent en plus en compte
la tempe´rature de surface de l’eau de mer (SST) et la salinite´ de l’eau (Sofiev et al., 2011;
Gong, 2003; Clarke et al., 2006; Jaegle´ et al., 2011), tout en gardant l’expression du taux de
de´ferlement WM de Monahan et Muircheartaigh (1980). La tempe´rature de surface de l’eau
ayant une influence sur l’e´mission des ae´rosols marins, plusieurs parame´trisations prennent
maintenant en compte ce parame`tre (Jaegle´ et al., 2011; Sofiev et al., 2011; Ovadnevaite
et al., 2014).
Jaegle´ et al. (2011) a ensuite modifie´ les parame´tres α et β de ce taux de de´ferlement
tout en gardant la meˆme loi de puissance (2.2). Ces parame`tres sont spe´cifie´s dans le tableau
2.1. De plus, ils ont ajoute´ au flux d’e´mission un poids en fonction de la tempe´rature suivant
une loi empirique (Eq. 2.5), les e´missions d’ae´rosols marins augmentant avec la tempe´rature.
TW (T ) = 0.3 + 0.1T − 0.0076T 2 + 0.00021T 3 (2.5)
α β Re´fe´rence
WM 3.84 10
−6 3.41 Monahan et Muircheartaigh (1980)
WJ 25.5 10
−6 2.07 Jaegle´ et al. (2011)
Table 2.1 – Coefficients α et β des parame´trisations de´finissant le taux de de´ferlement en
fonction de la vitesse du vent a` 10 m.
En paralle`le, d’autres parame´trisations ont e´galement e´te´ de´veloppe´es, comme celles de´-
crites par Smith et al. (1993) et Smith et Harrison (1998) (Eq. 2.6) non plus base´es sur le
taux de de´ferlement WM de Monahan et Muircheartaigh (1980) mais sur des mesures issues
directement de campagnes de mesure.










Dans ce contexte de de´veloppement des parame´trisations, la zone de surf a e´galement
fait l’objet de travaux spe´cifiques. Plusieurs parame´trisations prenant en compte cette zone
pour l’e´mission des ae´rosols marins sont utilise´es. Ainsi, Leeuw et al. (2000) proposent une









Des parame´trisations d’e´missions d’ae´rosols marins spe´cifiques au milieu coˆtier, pour
l’utilisation de mode`le 1D ont e´te´ de´veloppe´es. Piazzola et al. (2002) ont ainsi modifie´ la pa-
rame`trisation de Monahan et al. (1986) pour prendre en compte la de´pendance a` la longueur
de fetch.
Enfin, plusieurs me´thodes de mesure ont servi a` de´velopper des parame´trisations, comme
la mesure de flux sur bateau (Petelski et Piskozub, 2006), (Eq. 2.8)) a` partir de mesures
d’eddy correlation (Norris et al., 2008). Le de´tail de ces parame´trisations est disponible dans











Enfin, re´cemment, Ovadnevaite et al. (2014) ont publie´ une parame´trisation base´e a` la
fois sur des mesures effectue´es a` la station GAW de Mace Head (Irlande) et sur des mesures
issues de campagnes bateau dans l’Atlantique Nord. Cette parame´trisation est de´pendante de
la vitesse du vent, de la SST et de la hauteur significative des vagues. De plus, contrairement
aux parame´trisations existantes, les flux de chaque mode ont une de´pendance diffe´rente a` ces
parame`tres. Cette parame´trisation a e´te´ imple´mente´e dans le mode`le MesoNH et est pre´sente´e
plus en de´tail dans la section 4.2.1. La de´pendance des flux d’e´missions a` la tempe´rature de
surface de l’eau pour les parame´trisations de Jaegle´ et al. (2011) et Ovadnevaite et al. (2014)
est illustre´e sur la figure 2.4. Pour des tempe´ratures extreˆmes (∼ 5°C et ∼ 30 °C), elles sont
identiques alors que pour des tempe´ratures interme´diaires, la parame´trisation de Jaegle´ et al.
(2011) e´met moins de particules.
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Figure 2.4 – De´pendance des flux d’e´missions a` la tempe´rature de surface de l’eau pour deux
parame´trisations (Jaegle´ et al. (2011) et Ovadnevaite et al. (2014)) pour une vitesse de vent de 9
m s−1 et un diame`tre Dp=1 µm. Extrait d’Ovadnevaite et al. (2014).
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u10 0.04 < r80 < 13 6-17 Vignati
et al.
(2001)
GON03 3 modes u10 0.07 < r80 < 20 na Gong
(2003)
SCH04 3 modes u10 0.28 < Dmasse <
15.32










0.015 < Ddry < 6 na Ovadnevaite
et al. (2014)
5 modes
Table 2.2 – Re´sume´ des diffe´rentes variables prises en compte dans quelques parame´trisation
d’e´missions d’ae´rosols marins.
Il existe donc un nombre important de parame´trisations, de´pendant majoritairement de la
vitesse du vent a` 10 m, avec des facteurs diffe´rents. Ces parame´trisations sont base´es sur des
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observations photographiques, des campagnes de mesures ou des expe´riences en laboratoire.
Certaines parame´trisations prennent en compte, en plus du vent a` 10 m, la SST, la salinite´ ou
l’e´tat de la mer. La gamme de validite´ des diame`tres des particules est e´galement diffe´rente
selon les parame´trisations.
Toutes ces diffe´rences ont un impact sur les e´missions mode´lise´es. Au premier niveau sur
les concentrations en masse et en nombre, ainsi que sur la charge atmosphe´rique qui vont
a` leur tour engendrer des diffe´rences sur les proprie´te´s radiatives (notamment l’extinction
du rayonnement) des ae´rosols marins. Ainsi, Grythe et al. (2014) a re´alise´ un travail de
comparaison de 21 fonctions sources, avec le mode`le FLEXPART, notamment en ce qui
concerne leur de´pendance au vent et a` la SST et leur concentration normalise´e en fonction de
la vitesse du vent. En re´sume´, la variabilite´ entre ces sche´mas d’e´mission est importante. En
effet, en ce qui concerne la masse annuelle produite par ces diffe´rentes parame´trisations, les
valeurs sont comprises entre 3 et 70 Pg an−1 pour les particules dont le diame`tre est infe´rieur
a` 10 µm. Il existe donc plus d’un ordre de grandeur de diffe´rence entre deux parame´trisations
pour les meˆmes conditions me´te´orologiques (Fig. 1.2).
2.3 Ae´rosols marins - Observations et caracte´ristiques
2.3.1 Concentrations en ae´rosols marins
Concentrations en masse
On distingue la concentration en ae´rosols marins dans une atmosphe`re marine, au dessus
de leur milieu d’e´mission et la concentration au-dessus d’une surface continentale qui va
eˆtre beaucoup moins importante. Les donne´es de concentration en masse ou en nombre des
ae´rosols marins proviennent de mesures expe´rimentales, sur bateau (Quinn et Bates, 2005;
Sellegri et al., 2001) ou sur des stations de mesures, ge´ne´ralement installe´es sur des sites
coˆtiers, comme a` Mace Head en Irlande (O’Connor et al., 2008). En Me´diterrane´e, on peut
citer les stations de Finokalia en Creˆte (Mihalopoulos et al., 1997), Majorque (Pey et al.,
2009), Porquerolles (Piazzola et al., 2012) ou plus re´cemment pendant la campagne de me-
sure ChArMEx a` Ersa en Corse, et sur l’ˆıle de Lampedusa. En ge´ne´ral, la concentration en
ae´rosols marins est plus importante en hiver qu’en e´te´, a` cause des conditions me´te´orolo-
giques (vents plus forts) qui ame`nent a` plus d’e´missions (Tsyro et al., 2011).
Les campagnes expe´rimentales en bateau ont permis de documenter des zones en pleine
mer ou` peu ou pas de mesures avaient e´te´ re´alise´es. Ainsi la campagne ACE 1 qui s’est
de´roule´e dans l’oce´an Austral, au sud de l’Australie en novembre et de´cembre 1995 indique
une concentration en masse moyenne pour les ae´rosols marins ([Cl−] + 1.47 × [Na+]) sub-
microniques et supermicroniques de 0.6 et 10 µg m−3 pour des vitesses de vent assez fortes
(10 m s−1 en moyenne). Ces re´sultats sont re´sume´s par Quinn et Bates (2005).
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La concentration en masse d’ae´rosols marins observe´es aux Canaries est d’un ordre de gran-
deur supe´rieure par rapport aux autres stations de mesures ibe´riques (Querol et al., 2008).
La concentration moyenne annuelle mesure´e dans les ıˆles Canaries (Las Palmas (20 m asl))
est de 11.5 µg m−3 sur la pe´riode 1999-2005. De meˆme, des concentrations en Na+ et Cl−
de 9.7 et 16.3 µg m−3 respectivement ont e´te´ observe´es sur la coˆte ouest du Portugal, a`
Areao (Pio et al., 1996). Ces concentrations correspondent a` des pe´riodes ou` les masses d’air
e´taient purement maritimes, d’origine oce´anique, et ces donne´es sont issues de campagnes
de mesures intensives en 1993 et 1994. Ces donne´es sont des moyennes, les concentrations
peuvent donc atteindre des valeurs plus e´leve´es sur certaines pe´riodes. Pour comple´ter ces
informations avec des mesures re´alise´es dans d’autres parties du globe, la concentration en
ae´rosols marins PM10 (1.17 × ([Na+]+[Cl−])) moyenne´e sur la pe´riode 2007-2011 e´tait de
11.11± 5.5 µg m−3 a` l’Observatoire Atmosphe´rique du Cap Vert (10 m asl) (Fomba et al.,
2014) et la concentration maximale de 40 µg m−3. A la surface (a` 4 m du sol), les obser-
vations e´taient beaucoup plus importantes, e´tant fortement influence´es par la zone de surf,
et la concentration moyenne e´tait de 58.3 ± 28.3 µg m−3. Ces re´sultats indiquent que les
concentrations peuvent donc atteindre des valeurs aussi importantes que 40 ou 60 µg m−3
dans des conditions de vents forts, avec des masses d’air ayant traverse´ l’oce´an Atlantique.
Compare´es a` des mesures effectue´es sur des sites coˆtiers ou insulaires en Atlantique, les
concentrations en ae´rosols marins dans le bassin me´diterrane´en sont plus faibles. En effet,
certains sites de mesures installe´s dans le bassin me´diterrane´en ne sont pas tre`s impacte´s par
les ae´rosols marins. En Espagne par exemple, sur des sites coˆtiers a` Barcelone, Tarragone,
Cartagene et Onda, les concentrations en ae´rosols marins observe´es ne de´passent pas 2.4 µg
m−3 (Querol et al., 2008).
D’autres sites sont ne´anmoins plus influence´s par les ae´rosols marins, comme c’est le cas a`
la station de mesure installe´e a` Majorque (117 m asl) (Pey et al., 2009). En effet, pendant
l’anne´e 2004, la concentration massique moyenne des ae´rosols marins PM10 (Na
+ + Cl−)
e´tait de 2.9 µg m−3, repre´sentant 10 % des ae´rosols PM10. La concentration maximale en
ae´rosols marins pendant l’anne´e 2004 mesure´e sur ce site est de 13.7 µg m−3. Des valeurs
similaires ont e´galement e´te´ observe´es sur le site de Finokalia installe´ en Cre`te (150 m asl),
sur la pe´riode juillet 2004 a` juillet 2006 (Koulouri et al., 2008). Dans le meˆme ordre de
grandeur, des mesures effectue´es a` Chypre sur quatre sites entre janvier 2012 et janvier 2013
indiquent des concentrations moyennes en ae´rosols marins (PM10) comprises entre 2 et 3 µg
m−3.
En paralle`le, pendant un e´pisode me´te´orologique caracte´ristique de la Me´diterrane´e qu’est
le mistral, des mesures a` Porquerolles en mai 2007, ont rapporte´ une concentration moyenne
en Cl et Na de 5.1 et 3.0 µg m−3, respectivement (Piazzola et al., 2012). Ces concentrations
sont du meˆme ordre de grandeur que celles observe´es pendant la campagne FETCH pour des
conditions de vents forts de secteur sud (2.37 < [Na+] < 4.51 µg m−3) (Sellegri et al., 2001).
Ceci de´montre que la concentration moyenne dans le bassin me´diterrane´en est assez faible
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mais que lors d’e´ve`nements de vents plus important comme le mistral, les concentrations en
ae´rosols marins sont significativement plus e´leve´es.
En plus des observations, la mode´lisation nume´rique de cas d’e´tude peut e´galement nous
renseigner sur la teneur en ae´rosols marins dans l’atmosphe`re sur des zones non-e´quipe´s
en instruments de mesure. Tsyro et al. (2011) ont montre´ que la concentration en Na+
e´tait infe´rieure a` 0.5 µg m−3 sur les continents, loin des coˆtes. Pour un cas d’e´tude de 2
jours (24-26 juillet 2007), Lundgren et al. (2013) indiquent a` l’aide du mode`le COSMO-
ART que la concentration en masse moyenne dans les 20 premiers me`tres au dessus de la
surface est comprise entre 5 et 10 µg m−3 proche du Cap Corse. La concentration en masse
atteint des valeurs beaucoup plus importantes dans la mer d’Alboran (∼ 50 µg m−3). Au-
dessus de l’Atlantique et de la mer Me´diterrane´e, la charge en ae´rosols marins sur la colonne
atmosphe´rique est comprise entre 10 et 100 mg m−2 selon des simulations RCFC (Kushta
et al., 2014). Enfin, moyenne´e sur les trois mois d’e´te´ (juin, juillet et aout), le mode`le RegCM
estime que la charge massique en Me´diterrane´e et dans le golfe de Gascogne est a` peu pre`s
similaire, d’environ 8 mg m−2 (Zakey et al., 2008).
Plus re´cemment, Menut et al. (2015) ont e´galement re´alise´ une simulation avec le mode`le
CHIMERE pendant la pe´riode ChArMEx-ADRIMED. Pendant la campagne, sur tout le
domaine, les ae´rosols marins repre´sentent la deuxie`me contribution (apre`s les poussie`res
de´sertiques) aux PM10 a` la surface, en particulier sur les sites insulaires ou coˆtiers. Plus
pre´cise´ment, au niveau du site du Cap Corse, la concentration en ae´rosols marins mode´lise´e
a` la surface atteint environ 10 µg m−3 pendant quelques jours, autour du 24 juin.
Concentrations en nombre
En atmosphe`re marine, la concentration en nombre en ae´rosols au niveau de l’oce´an At-
lantique est assez faible, de l’ordre de 300 a` 600 cm−3 (D O’Dowd et De Leeuw, 2007; Yoon
et al., 2007). Parmi ces ae´rosols, la concentration des ae´rosols marins peut atteindre 50 a` 150
cm−3 dans des conditions de vents forts. Pour des conditions de vents faibles ou mode´re´es, la
concentration en nombre en ae´rosols marins est typiquement infe´rieure ou e´gale a` 50 cm−3
(Kreidenweis et al. (1998) pendant la campagne ACE-1, Hoppel et Frick (1990), O’Dowd
et al. (1997), Shinozuka et al. (2004)).
En Me´diterrane´e, pour un cas de mistral observe´ en 2007 (Piazzola et al., 2012), la concen-
tration en nombre (320 cm−3) e´tait du meˆme ordre de grandeur que les mesures re´alise´e a`
Mace Head en 2007 (253 cm−3 en hiver et 469 cm−3 en e´te´) (Yoon et al., 2007). La diffe´rence
avec la concentration observe´e sur le meˆme site mais pendant un e´pisode caracte´rise´ par des
brises de mer est importante. En effet, dans ce cas, la concentration en nombre mesure´e a`
Porquerolles par l’instrument SMPS e´tait d’environ 4000 cm−3, avec une large part de parti-
cules situe´e dans le mode nucle´ation. Des mesures du meˆme ordre de grandeur ont e´galement
e´te´ observe´es dans le bassin me´diterrane´en pour des masses d’air influence´es par la surface
marine (1340 cm−3 et 3470 cm−3 (Eleftheriadis et al., 2006)). Ainsi, les concentrations en
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nombre mesure´es dans le bassin me´diterrane´en pour des masses d’air marines sont beaucoup
plus importantes que celles mesure´es en Irlande sur la coˆte Atlantique, sauf pendant le cas
de mistral.
2.3.2 Distribution verticale des ae´rosols marins
La charge en ae´rosols marins est surtout comprise dans la couche limite marine (CLM) et
on trouve souvent une diffe´rence de concentration entre celle-ci et la troposphe`re libre (FT
pour free troposphere en anglais) qui peut varier d’un a` deux ordres de grandeur.
Des profils verticaux de concentration d’ae´rosols re´alise´s a` bord d’avions instrumente´s
lors de campagnes de mesure ont permis de documenter la distribution verticale des ae´rosols
marins. Pour des conditions de vent faibles a` mode´re´s, les ae´rosols marins ont e´te´ princi-
palement observe´s dans la CLM et peu dans la troposphe`re libre (Oce´an Pacifique Sud et
Tropical). Ainsi, Shinozuka et al. (2004) ont observe´ des ae´rosols marins jusqu’a` des alti-
tudes variant entre plusieurs centaines de me`tres et 2 km, en fonction de la hauteur de la
CLM, et pour des conditions de vent a` la surface de 12 m s−1 pendant la campagne ACE-1
(Bates et al., 1998). Maring et al. (2003) ont e´galement observe´ des ae´rosols marins localise´s
principalement dans la CLM lors de profils verticaux effectue´s au-dessus de Porto Rico, pour
des conditions de vent faible (vitesse moyenne a` la surface de 6 ± 1 m s−1) (campagne de
mesure PRIDE, e´te´ 2000).
Cependant, des ae´rosols marins ont de´ja` e´te´ observe´s sur des sites en altitude. Ainsi, au
Mont Cimone (2165 m asl, Italie) pendant trois mois de l’e´te´ 2004, la concentration moyenne
en ae´rosols marins observe´s a` la station Global Atmospheric Watch (GAW) e´tait de 0.2 µg
m−3 et pouvait atteindre des valeurs de 0.5 µg m−3 (Marenco et al., 2006). Meˆme si cette
concentration est faible, ces mesures indiquent que des ae´rosols marins peuvent eˆtre injec-
te´s dans la troposphe`re libre et transporte´s au dessus de la CLM. Des ae´rosols marins ont
e´galement e´te´ observe´s a` la station de recherche du Puy de Doˆme, situe´e a` 1465 m asl avec
l’instrument HTDMA (Holmgren et al., 2014). Si on s’inte´resse de plus pre`s a` la distribution
verticale dans la CLM, on trouve un gradient entre la surface et la limite haute de la CLM.
Ainsi, Shinozuka et al. (2004) indiquent que le volume des ae´rosols marins grossiers situe´
entre 600 et 1000 m e´tait e´gal a` 20 a` 60% du volume situe´ entre 0 et 200 m au-dessus de la
surface, pour des vitesse de vent a` 10m allant de 4 a` 12 m/s.
Il faut noter que peu d’e´tudes sont disponibles en milieu me´diterrane´en. Cependant, cer-
taines se sont concentre´es sur la concentration en ae´rosols marins dans les premiers me`tres de
la CLM et Piazzola et Despiau (1997) ont mis en e´vidence notamment le processus d’e´creˆtage
pour des vitesses de vent supe´rieures a` 9 m s−1. Ce processus est de´tecte´ par un maximum
de concentration des particules supermicroniques a` 2-3 m au dessus de la surface de l’eau.
En paralle`le, a` l’e´chelle re´gionale et sur de longues pe´riodes de temps, en utilisant les ob-
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servations du Lidar CALIOP (moyenne de 2006 a` 2010), Nabat et al. (2013) montre que les
ae´rosols marins sont confine´s dans les 1000 premiers me`tres de la CLM avec un maximum
observe´ a` 200 m.
2.3.3 Distribution en taille des ae´rosols marins
La distribution en taille des ae´rosols marins est fortement de´pendante des conditions
me´te´orologiques ou dynamiques comme la vitesse du vent, l’e´tat de la mer ou la tempe´rature
de l’eau de mer. On distingue ici les mesures de distribution de taille des ae´rosols marins en
masse et en nombre. En effet, les mesures en nombre ne permettent pas de discriminer les
diffe´rents types d’ae´rosols et sont en partie impacte´es par la pollution sur les coˆtes et par le
me´lange des particules. Cependant on peut discriminer des conditions marines propres avec
des masses d’air originaires de l’oce´an qui vont contenir en majorite´ des ae´rosols marins.
D’autre part, des mesures de distribution de taille en masse sur filtres (anions et cations)
permettent de discriminer les diffe´rents types d’ae´rosols et de retrouver une distribution
massique d’ae´rosols marins inorganiques.
Le spectre de taille des ae´rosols marins est tre`s e´tendu, du mode d’Aitken au mode gros-
sier. Si les ae´rosols marins sont ge´ne´ralement caracte´rise´s par leur mode grossier, les modes
Aitken et accumulation sont dominants en nombre. Des mesures re´alise´es a` Mace Head
entre janvier 2002 et juin 2004 ont permis de caracte´riser la distribution granulome´trique en
nombre en fonction des saisons ; hiver et e´te´ (Yoon et al., 2007). Pour commencer par les
inorganiques, un mode grossier dont le diame`tre modal est situe´ a` 2 µm est observe´ inde´pen-
damment de la saison et de l’activite´ biologique. La concentration de ce mode est e´galement
plus importante en hiver qu’en e´te´, de´notant la de´pendance de l’e´mission des ae´rosols marins
aux conditions me´te´orologiques. Contrairement au mode grossier, le mode d’accumulation
subit une variation a` la fois sur le diame`tre et la concentration. Le maximum ayant lieu l’e´te´,
pendant le maximum d’activite´ biologique. Ainsi le diame`tre modal du mode d’accumulation
est situe´ a` 103 nm l’hiver et a` 177 nm l’e´te´. Le mode Aitken subit aussi une e´volution de son
diame`tre, passant de 31 nm l’hiver a` 49 nm l’e´te´.
La parame´trisation d’e´mission d’ae´rosols marins propose´e par Ovadnevaite et al. (2014),
utilise une distribution lognormale compose´e de cinq modes, de´termine´s d’apre`s des mesures
expe´rimentales in-situ a` Mace Head et des mesures sur bateau dans l’oce´an Atlantique Nord.
Deux modes d’Aitken y sont repre´sente´s avec des diame`tres modaux de 18 et 41 nm et deux
modes d’accumulation sont repre´sente´s avec des diame`tres modaux de 90 et 233 nm. Enfin,
un dernier mode dans le diame`tre est situe´ a` 0.830 µm repre´sente les ae´rosols grossiers. On
retrouve ici les meˆmes diame`tres que ceux observe´s par Yoon et al. (2007).
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En ce qui concerne les mesures dans le bassin me´diterrane´en, des re´sultats ont e´te´ obtenus
en milieu coˆtier a` Porquerolles (Piazzola et al., 2012) et en Corse dans la baie de Calvi
(Schwier et al., 2015) ainsi que pendant la campagne de mesure FETCH (Sellegri et al.,
2001). A Porquerolles, la diffe´rence entre les masses d’air provenant de la mer Me´diterrane´e
et celle provenant des terres e´tait marque´ par un mode de nucle´ation dont le diame`tre
e´tait situe´ autour de 50 nm pendant les brises de mer (Piazzola et al., 2012). Un mode
d’accumulation de diame`tre modal de 105 nm caracte´risait e´galement ces masses d’air et
dominait la concentration en nombre. Les mesures effectue´es dans la baie de Calvi par Schwier
et al. (2015) concordent avec les observations faites a` Mace Head et a` Porquerolles. En effet,
deux modes situe´s a` 37.5 nm et 90 nm ont e´te´ observe´s pendant une campagne de mesure
de flux d’ae´rosols marins primaires dans les eaux me´diterrane´ennes. Enfin, en zone de surf,
Clarke et al. (2003) et Clarke et al. (2006) ont observe´ des ae´rosols marins dans le mode
Aitken, avec une concentration en nombre maximale autour de 30-40 nm de diame`tre.
Pour conclure sur cette partie, la distribution en taille des ae´rosols marins observe´e est
cohe´rente pour des zones diffe´rentes. Les modes principaux sont identiques dans l’oce´an At-
lantique ou en mer Me´diterrane´e. Effectivement, un mode fin de diame`tre modal d’environ
40 nm et un mode d’accumulation situe´ autour de 100 nm ont e´te´ observe´s a` Porquerolles,
Calvi ou Mace Head. Une variation de ces diame`tres peut eˆtre du a` l’activite´ biologique de
la surface de la mer ou au vieillissement des ae´rosols marins. Un mode grossier correspond
aux inorganiques a e´galement e´te´ observe´, caracte´rise´ par un diame`tre d’environ 2 µm.
2.3.4 Vieillissement et hygroscopicite´ des ae´rosols marins
Concernant la composition chimique des ae´rosols marins, la masse inorganique est consti-
tue´e a` plus de 85 % de chlorure de sodium (NaCl) (Blanchard, 1983). Les 15 % restants sont
compose´s de SO2−4 (8%), Mg
2+ (4%), Ca2+ (1%), K+ (1%) ainsi que d’espe`ces mineures a`
moins de 1 % (Brewer, 1975). La composition chimique de la partie inorganique est repre´sente´
sur le diagramme 2.5. Les ae´rosols marins sont e´galement constitue´s de matie`re organique,
qui peut aussi contribuer significativement a` la masse totale (Blanchard, 1964; Hoffman et
Duce, 1976). Ainsi de nombreuses e´tudes ont montre´ que la fraction organique des ae´rosols
marins n’e´tait pas ne´gligeable et pouvait meˆme constituer la majeure partie de la masse des
particules submicroniques Blanchard (1964); Hoffman et Duce (1976); Sciare et al. (2009).
Ce re´sultat e´tant particulie`rement remarque´ si les masses d’air avaient traverse´ des zones
de forte activite´ biologique marine (O’Dowd et al., 2004; Rinaldi et al., 2010; Ovadnevaite
et al., 2011).
Dans l’eau de mer, le rapport massique des e´le´ments chlore sur sodium est e´gal a` 1.8
(Lewis et Schwartz, 2004). Une fois e´mis, les ae´rosols marins vont re´agir lors de leur transport
dans l’atmosphe`re avec d’autres espe`ces. Le rapport de la concentration de Cl− sur Na+ est
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Figure 2.5 – Composition chimique de la partie inorganique des ae´rosols marins.
donc un indicateur de la de´ple´tion du chlore quand les ae´rosols re´agissent avec des gaz acides
comme HNO3 et H2SO4 (Clegg et Brimblecombe, 1985; Quinn et Bates, 2005) selon les
re´actions chimiques 2.9, 2.10 et 2.11 :
H2SO4 + 2 NaCl −→ Na2SO4 + 2 HCl (2.9)
NaCl + H2SO4 −→ NaHSO4 + HCl (2.10)
NaCl + HNO3 −→ HCl + NaNO3 (2.11)
Ce phe´nome`ne de de´ple´tion du chlore augmente avec la diminution de taille des parti-
cules, en pre´sence de polluants atmosphe´riques (Quinn et Bates, 2005). Ainsi, Quinn et Bates
(2005) rapportent que pour les campagnes de mesures ACE-1, IND India et AA Polluted,
pour des zones impacte´es par des masses d’air continentales, le rapport chlore/sodium pour
les particules submicroniques e´tait compris entre 0.3 et 0.9 et pouvait meˆme atteindre une
valeur nulle, signifiant la de´ple´tion comple`te du chlore. Pour les particules supermicroniques,
ce rapport est compris entre 0.65 et 1.9. En niveau de l’oce´an Arctique, pendant l’e´te´ 1996,
Kerminen et al. (1998) ont note´ que la de´ple´tion du chlore e´tait plus importante pour des
masses d’air ayant e´te´ transporte´es plus longtemps au-dessus des continents. Kerminen et al.
(1998) ont e´galement indique´ que les masses d’air plus charge´es en ae´rosols marins e´taient
moins impacte´es par la de´ple´tion du chlore. Enfin, ce phe´nome`ne e´tait plus visible pour les
particules comprises entre 0.94-1.8 µm que celles comprises entre 1.8 et 7.5 µm.
Dans le bassin me´diterrane´en, de nombreuses e´tudes renseignent sur ce rapport. En ce
qui concerne les ae´rosols marins submicroniques (PM1), Schwier et al. (2015) rapportent un
rapport e´gal a` 1.2. En Corse, des mesures re´alise´es entre juillet 2012 et avril 2013 montrent
un rapport de 0.6 (Nicolas, 2013) a` la station de mesure d’Ersa. Dans le bassin me´diterrane´en
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Est, a` Finokalia en Creˆte, des rapports de 0.49, 1.00 et 1.2 pendant l’e´te´ ont e´te´ mentionne´s
par Mihalopoulos et al. (1997); Koulouri et al. (2008); Bardouki et al. (2003). Ces valeurs
indiquent un vieillissement important des ae´rosols marins, en particulier pour les mesures
effectue´es par Mihalopoulos et al. (1997) et Nicolas (2013).
Les ae´rosols marins ont e´galement des proprie´te´s hygroscopiques importantes qui ont un
impact sur leur distribution de taille et donc leur proprie´te´s optiques et radiatives. En effet,
pour des humidite´s relatives comprises entre 50 et 100 % leur taille peut doubler (Tang, 1996;
Fitzgerald, 1989). Le comportement des ae´rosols marins de´pend e´galement de l’e´volution de
l’humidite´ relative (croissante ou de´croissante). On observe ce comportement, illustre´ par le
phe´nome`ne d’hyste´re´sis, sur la figure 2.6.
Il est couramment admis que le rayon d’e´quilibre (r0) des gouttelettes marines a` l’e´mission
(RH∼ 98.8 %) est lie´ aux rayons a` diffe´rentes humidite´s relatives (80 % et 0%) selon la relation
2.12 :
r98 = 2r80 = 4rsec (2.12)
Les diffe´rentes parame´trisations d’e´missions d’ae´rosols marins sont configure´es en fonction
de ces rayons.
Figure 2.6 – Croissance, transformation de phase et e´vaporation des particules de sels marins
(ge´ne´re´es a` partir d’un e´chantillon d’eau de mer de l’oce´an Atlantique) en fonction de l’humidite´
relative. Le comportement the´orique des particules compose´es de NaCl sont repre´sente´es en ligne
pointille´e. Extrait de Tang (1997)
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2.3.5 Epaisseur optique et forc¸age radiatif direct
Epaisseur optique atmosphe´rique
Il est difficile d’obtenir des valeurs expe´rimentales d’e´paisseur optique atmosphe´rique
(AOD) d’ae´rosols marins uniquement. En effet, il est rare que l’unique contribution des
ae´rosols sur la colonne atmosphe´rique soit d’origine marine. Cependant, sous des conditions
appele´es « condition atmosphe´rique marine propre », on conside`re que l’influence principale
est d’origine marine. Le re´seau de radiome`tre AERONET est la source principale de mesures
d’AOD a` l’e´chelle globale (Dubovik et King, 2000; Dubovik et al., 2002). Ses observations et
inversions servent re´gulie`rement de comparaison aux re´sultats de mode´lisation (Jaegle´ et al.,
2011; Spada et al., 2013; Partanen et al., 2014; Sic et al., 2015; Menut et al., 2015).
Au niveau global, les valeurs d’AOD dues aux ae´rosols marins sont faibles compare´es aux
poussie`res de´sertiques. Ainsi on retrouve des valeurs infe´rieures a` 0.1 dans la plupart des
oce´ans « propres » avec une valeur moyenne de 0.07 (a` 500nm) (Smirnov et al. (2002), don-
ne´es sur 2 a` 5 ans, issues de trois stations AERONET situe´es dans l’oce´an Pacifique tropical
et 2 stations dans l’oce´an Atlantique tropical et subtropical). Si la plupart des observations
de´notent des valeurs infe´rieures ou proches de 0.1, Mulcahy et al. (2008) ont de´termine´ une
relation entre vitesse du vent a` la surface et AOD due aux ae´rosols marins a` partir d’ob-
servations re´alise´es a` la station GAW de Mace Head (Irlande). Pour des vitesses de vent
comprises entre 4 et 18 m s−1, l’AOD (a` 500 nm) varie entre 0.03 et 0.38.
Le bassin me´diterrane´en est bien instrumente´ par ce re´seau, mais on retrouve rarement des
conditions atmosphe´riques marines propres, pour les raisons pre´sente´es dans la section 2.1.1.
Cependant, on retrouve le meˆme ordre de grandeur pour l’AOD mais avec des valeurs le´ge`-
rement supe´rieures. En effet, Pace et al. (2006) indiquent a` Lampedusa une valeur moyenne
d’AOD pour des conditions marines propres de 0.11 (a` 495.7 nm), de juillet 2001 a` septembre
2003. De la meˆme manie`re, dans le bassin me´diterrane´en Est, en Creˆte, pour les anne´es 2003
et 2004, la valeur moyenne de bruit de fond de l’AOD, associe´e a` des ae´rosols marins, est de
0.15 a` 340 nm et de 0.1 a` 500 nm (Fotiadi et al., 2006). Enfin, Spada et al. (2013) ont obtenu
pour le mois de janvier (moyenne sur une pe´riode de 5 ans, de 2002 a` 2006) un AOD d’environ
0.04 (a` 500 nm). Cette valeur est assez faible, e´tant donne´ que les e´missions d’ae´rosols marins
sont favorise´es l’hiver a` cause des conditions me´te´orologiques. A l’e´chelle climatique, Nabat
et al. (2013) obtient des moyennes mensuelles infe´rieures a` 0.05 (a` 550 nm) dans le bassin
me´diterrane´en, en utilisant des observations satellites et des donne´es issues de simulations
nume´riques.
Ainsi, l’impact des ae´rosols marins sur l’AOD est majoritairement assez faible et carac-
te´rise´ par des valeurs infe´rieures a` 0.1 dans les courtes longueurs d’ondes. Les observations
et re´sultats de mode´lisation dans les bassin me´diterrane´en sont en accord avec ces valeurs.
Cependant, les ae´rosols marins, lors de conditions extreˆmes comme observe´es a` Mace Head,
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peuvent eˆtre caracte´rise´es par des valeurs atteignant 0.4 (a` 500 nm), du meˆme ordre de gran-
deur que lors d’e´ve`nements de poussie`res de´sertiques mode´re´s ou de feux de biomasse.
Forc¸age radiatif direct
Cette dernie`re partie se focalise sur l’effet radiatif direct des ae´rosols marins au niveau glo-
bal et dans le bassin me´diterrane´en. Comme vu pre´ce´demment, de par leur spectre de taille
e´tendu (quelques nm a` plusieurs microme`tres) les ae´rosols marins ont un impact a` la fois dans
les courtes et grandes longueurs d’ondes. Ils ont des proprie´te´s majoritairement diffusantes
dans la bande SW et sont la cause majeure de diffusion de la lumie`re dans des conditions
marines propres (Quinn et Bates, 2005). Le forc¸age radiatif est ge´ne´ralement estime´ a` partir
d’observations (algorithmes d’inversion des donne´es observe´es par les radiome`tres des sta-
tions AERONET (Garc´ıa et al., 2008)) ou` mode´lise´ au niveau global ou re´gional, a` e´chelle
climatique ou pour des cas d’e´tude comme c’est le cas dans ce travail de the`se.
Au niveau global, le forc¸age radiatif dans les courtes longueurs d’ondes des ae´rosols marins
au sommet de l’atmosphe`re (pour des conditions de ciel clair) est ne´gatif et assez faible. Ainsi,
Grini et al. (2002) ont obtenu une moyenne de -2.2 W m−2. En paralle`le, Ma et al. (2008)
ont mode´lise´ un forc¸age radiatif direct global (TOA) de -1.34 W m−2 pour les mois de Juin-
Juillet-Aout (JJA) en ciel clair, avec le mode`le AGCM4. Podgorny et al. (2000) obtiennent
des valeurs similaires au niveau de l’oce´an Indien (-1.36 W m−2). Des valeurs plus faibles ont
e´te´ rapporte´es par Reddy et al. (2005) avec le mode`le LMDZT GCM, de l’ordre de -0.63 W
m−2 (moyenne globale annuelle). Enfin, Partanen et al. (2014) ont simule´ le forc¸age radiatif
des ae´rosols marins a` l’e´chelle global, en utilisant le sche´ma d’e´mission d’Ovadnevaite et al.
(2014) dans le mode`le ECHAM-HAMMOZ pour les anne´es 2006 a` 2010. Celui-ci, moyenne´
sur 5 ans, a e´te´ estime´ a` -0.53 W m−2 au TOA pour des conditions de ciel clair.
Sur le bassin me´diterrane´en a` pre´sent, Nabat et al. (2015a) ont obtenu un forc¸age radiatif
direct, au niveau re´gional, e´quivalent a` la surface et au TOA et compris entre 0 et -1 W m−2,
avec le mode`le CNRM-RCSM4 pour une simulation couvrant la pe´riode de 2003 a` 2009.
En plus de cette simulation, le forc¸age radiatif journalier des ae´rosols marins au niveau du
bassin me´diterrane´en Est (conditions de ciel clair), a e´te´ estime´ par Mishra et al. (2014)
pendant l’e´te´ 2010 en utilisant des observations satellitaires et in-situ ainsi qu’un mode`le
de transfert radiatif. Le forc¸age a` la surface et au sommet de l’atmosphe`re est ne´gatif et
du meˆme ordre de grandeur, avec des valeurs moyennes comprises entre -5 et -10 W m−2.
Enfin, Lundgren et al. (2013) ont re´alise´ une simulation de trois jours, du 24 au 26 juillet
2006, sur le bassin me´diterrane´en, avec le mode`le COSMO-ART (Vogel et al., 2009) pour
des conditions me´te´orologiques mode´re´es (vitesse du vent en surface compris entre 5 et 7.5
m s−1.) Pour des conditions de ciel clair et sur tout le domaine (surfaces continentales et
oce´aniques), l’ERD en SW est de -0.62 ± 3.71 W m−2 a` la surface et de -0.47 ± 3.21 W m−2
34 Chapitre 2. Etat de l’art
au TOA.
Comme indique´ pre´ce´demment, les ae´rosols marins ont la capacite´ d’interagir avec les
courtes et grandes longueurs d’ondes mais peu d’estimations sont disponibles dans le LW.
Ainsi, Ma et al. (2008) ont obtenu des valeurs de forc¸age radiatif direct global LW (TOA)
moins importantes que dans le SW. La moyenne obtenue pour les mois JJA est de +0.03
W m−2 en ciel clair. Des valeurs plus importantes ont e´te´ obtenues par Reddy et al. (2005)
pour des conditions de ciel clair e´galement, de l’ordre de +0.21 W m−2. Enfin, Lundgren
et al. (2013) mode´lisent un forc¸age radiatif dans les grandes longueurs d’ondes de +0.19 ±
1.08 W m−2 a` la surface et de +0.05 ± 0.54 W m−2 au TOA. Celles-ci repre´sentent, a` notre
connaissance, la seule estimation du forc¸age radiatif LW a` l’e´chelle de l’e´pisode, sur le bassin
me´diterrane´en.
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3.1 Campagne de mesures ChArMEx-ADRIMED
Le projet ChArMEx (Chemistry-Aerosol Mediterranean Experiment) s’inscrit dans le
programme international de recherche MISTRALS (Mediterraneane Integrated STudies at
Regional And Local Scales). Ce programme a e´te´ mis en place pour essayer de mieux com-
prendre le fonctionnement environnemental de la re´gion Me´diterrane´e dans le cadre du re´-
chauffement climatique, afin d’ame´liorer la pre´diction des changements futurs. MISTRALS
est compose´ de huit programmes de recherche dont ChArMEx dans lequel s’inscrit ce travail
de the`se.
ChArMEx a pour but de mieux comprendre la composition atmosphe´rique (gaz et ae´rosols)
dans le bassin Me´diterrane´en et de ses impacts sur le climat re´gional, la qualite´ de l’air
ainsi que la bioge´ochimie marine et continentale. En plus d’une instrumentation installe´e sur
plusieurs sites pour plusieurs anne´es, ce programme a fait l’objet de plusieurs campagnes
de mesure dites intensives (SOP pour Special Observation Period), focalise´es sur les masses
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d’air pollue´es au dessus du bassin (TRAQA, SOP 0, juin et juillet 2012), les interactions
ae´rosols-rayonnement-climat (ADRIMED, SOP 1a, juin et juillet 2013) ou la formation d’ae´-
rosols secondaires (SAFMED, SOP 1b, juillet et aout 2013).
Cette e´tude s’inscrit en particulier dans la campagne de mesure ADRIMED (Aerosol Direct
Radiative Impact on the regional climate in the MEDiterranean region) dont le re´sume´ est
pre´sente´ par Mallet et al. (2016) que l’on peut retrouver en annexe C. Cette campagne de
mesure s’est de´roule´e en juin et juillet 2013 dans le bassin me´diterrane´en ouest. Diffe´rents
moyens ont e´te´ mis en oeuvre pendant cette pe´riode d’observation dont les avions instru-
mente´s pour la recherche ATR-42 et Falcon 20 (SAFIRE) base´s a` Cagliari (Sardaigne).
Figure 3.1 – Localisation du site de mesure d’Ersa. Cartes extraites de Google Map.
Deux super-sites, comprenant une instrumentation ae´rosols tre`s fournie ont e´te´ installe´s
pour la pe´riode. Ces stations e´taient instrumente´es pour caracte´riser les proprie´te´s physiques,
chimiques et optiques des ae´rosols ainsi que leur me´lange et leur structure verticale. Le pre-
mier se situe a` Ersa (42.9694°N, 9.3803°W), sur la pointe nord du Cap Corse, a` 533 m asl
d’altitude (Fig. 3.1 et 3.2). Cette station de mesure est entoure´e par la mer a` l’Ouest, a`
l’Est et au Nord, a` quelques kilome`tres, et par des montagnes au Sud (∼ 1000 m asl). Elle
est situe´e dans une re´gion que l’on peut appeler recule´e, et n’est que tre`s peu impacte´e par
des sources de pollution locales, la ville la plus proche e´tant situe´e a` quelques kilome`tres
de distance. Ainsi, la concentration en nombre moyenne des ae´rosols mesure´e pendant l’e´te´
2013 e´tait d’environ 2000 cm−3, ce qui correspond a` des concentrations d’un site recule´. Une
description de´taille´e du site peut eˆtre trouve´e dans Mallet et al. (2016). Le second site e´tait
situe´ a` Lampedusa (35°31 5 N, 12°37 51 E, 45 m asl).
Les nombreuses donne´es obtenues sur la physique, la chimie et les proprie´te´s optiques
des ae´rosols pendant la campagne de mesure ChArMEx-ADRIMED a` Ersa, couple´es avec
les simulations FLEXPART ont conduit a` une e´tude approfondie sur les ae´rosols marins.
Cette e´tude a fait l’objet d’un article soumis dans le journal scientifique ACP (Atmospheric
Chemistry and Physics). Cet article est actuellement en cours de discussion.
3.2. Re´sume´ de l’article 37
Figure 3.2 – Photos du site de mesures installe´ a` Ersa. A gauche vue globale du site depuis une
e´olienne, a` droite les containers contenant les instruments avec au premier plan celui de Me´te´o-
France et en arrie`re-plan, celui du LSCE.
3.2 Re´sume´ de l’article
Pendant la campagne de mesure ChArMEx-ADRIMED (e´te´ 2013), des observations in-
situ ont e´te´ effectue´es a` la station de mesure d’Ersa (Cap Corse, 533 m asl) pour caracte´riser
les proprie´te´s physiques, chimiques et optiques des ae´rosols. Pendant la pe´riode d’observation
(7 juin - 14 juillet 2013), trois diffe´rents re´gimes d’ae´rosols ont e´te´ identifie´s ; un e´pisode de
poussie`res de´sertiques provenant d’Alge´rie et Tunisie (appele´ Dust) ; un e´pisode d’ae´rosols
marins primaires e´mis dans la re´gion du golfe du Lion et localement proche de la station de
mesure (appele´ PMA) ; et enfin un e´pisode de pollution originaire d’Europe de l’Est, incluant
des sources anthropiques et de combustion de biomasse (appele´ BBP). Les proprie´te´s phy-
siques, chimiques et optiques de ces ae´rosols observe´s ainsi que leur forc¸age radiatif direct
local (SW DRF) dans les courtes longueurs d’ondes (pour des conditions de ciel clair) sont
compare´es pour ces trois pe´riodes.
La pe´riode de PMA est caracte´rise´e par une concentration moyenne en ae´rosols marins qui
atteint jusqu’a` 6.5 µg m−3, repre´sentant 40% de la concentration en masse totale de PM10,
et un rapport Chlore sur sodium relativement faible (moyenne de 0.57), indiquant un ae´rosol
marin ge´ne´ralement « aˆge´ » observe´ a` Ersa. Dans ce travail, une base de donne´es originale,
obtenue a` partir d’instruments en ligne et en temps re´el (ATOFMS, PILS-IC) a e´te´ utili-
se´e pour caracte´riser le vieillissement des PMA. Les re´sultats indiquent que la majorite´ des
PMA observe´s ont subi des re´actions chimiques, ce qui repre´sente un re´sultat important, et
e´taient donc principalement advecte´s par transport longue distance. Notre e´tude montre que
les ae´rosols marins provenaient e´galement d’e´missions locales, constituant donc un me´lange
entre PMA frais et aˆge´s. Les proprie´te´s optiques des ae´rosols, obtenues sur la colonne atmo-
sphe´rique et a` la surface, mettent en e´vidence un albedo de simple diffusion (SSA) proche
de 1 (a` 440 nm), indiquant des particules purement diffusantes, associe´es a` une e´paisseur
optique atmosphe´rique (AOD) relativement faible, proche de 0.1 (a` 500 nm) et un exposant
d’extinction d’Angstrom (AE) e´gal a` 1.3 ± 0.4 (calcule´ entre 440 et 870 nm), sugge´rant un
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possible me´lange des PMA avec des particules fines (probablement d’origine continentale).
Les invertions AERONET indiquent un SW DRF assez faible pendant la pe´riode de PMA
avec des valeurs moyennes de -11 ± 4 W m−2 a` la surface (BOA) et de -8 ± 3 W m−2 au
sommet de l’atmosphe`re (TOA).
En comparaison, nos re´sultats indiquent que les poussie`res de´sertiques observe´es sur le site
d’Ersa pendant la campagne de mesure, bien que d’intensite´ mode´re´e (AOD de 0.3-0.4 a` 440
nm et SSA inte´gre´ sur la colonne atmosphe´rique de 0.90-0.95), induisent un SW DRF local
instantane´ presque trois fois supe´rieur au forc¸age calcule´ pendant la pe´riode de PMA, avec
un maximum atteignant une valeur de -40 W m−2 a` la surface. En moyenne, le SW DRF e´tait
de -21 ± 11 et de -14 ± 6 W m−2 a` la surface et au sommet de l’atmosphe`re respectivement,
pendant cet e´pisode de poussie`res de´sertiques.
Enfin, la pe´riode de BBP est caracte´rise´e par une augmentation significative de la concentra-
tion en masse des PM1 (de 3.7 µg m
−3 a` 7.2 µg m−3) due a` l’influence d’ae´rosols anthropiques
et de feux de biomasse transporte´s depuis l’Europe de l’Est. Ces particules conduisent a` une
diminution significative du SSA (0.90 a` 440 nm), de´notant leur caracte´ristiques d’absorption
importantes. Pendant cette pe´riode, le SW DRF a` la surface et au sommet de l’atmosphe`re
indique e´galement des valeurs moyennes plus importantes que pendant la pe´riode de PMA
(-23 ± 6 W m−2 et -15 ± 4 W m−2 respectivement) et similaires a` celles observe´es pendant
la pe´riode de Dust.
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Abstract.
As part of the ChArMEx-ADRIMED campaign (summer 2013), ground-based in-situ observations were conducted at the
Ersa site (northern tip of Corsica; 533 m asl) to characterize the optical, physical and chemical properties of aerosols. During
the observation period, a major influence of primary marine aerosols was detected (22-26 June), with a mass concentration
reaching up to 6.5 µg.m−3 and representing more than 40% of the total PM10 mass concentration. Its relatively low ratio of5
chloride to sodium (average of 0.57) indicating a generally ‘aged’ sea salt aerosol at Ersa. In this work, an original dataset,
obtained from on-line real-time instruments (ATOFMS, PILS-IC) have been used to characterize the ageing of PMA. During
this PMA period, the mixing between fresh and aged PMA was found to originate from both local and regional (Gulf of Lion)
emissions, according to local wind measurements and FLEXPART backtrajectories. Two different aerosol regimes have been
identified, a dust outbreak (Dust) originating from Algeria/Tunisia, and a pollution period with aerosols originating from Easter10
Europe, which includes anthropogenic and biomass burning sources (BBP). The optical, physical and chemical properties of
the observed aerosols as well as their local shortwave (SW) direct radiative effect (DRE) in clear-sky conditions are compared
for these three periods in order to assess the importance of the direct radiative impact of PMA compared to other sources above
the Western Mediterranean Basin.
As expected, AERONET retrievals indicate a relatively low local SW DRF during the PMA period with mean values of -1115
± 4 W.m−2 at the surface and -8 ± 3 W.m−2 at the top of the atmosphere (TOA). In comparison, our results indicate that
the dust outbreak observed at our site during the campaign, although of moderate intensity (AOD of 0.3-0.4 at 440 nm and
column-integrated SSA of 0.90-0.95), induced a local instantaneous SW DRF nearly three times the effect calculated during
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the PMA period, with maximum values up to -40 W.m−2 at the surface. Similar range of values were found for the BBP period
than during the dust period (SW DRF at the surface and TOA of -23 ± 6 W.m−2 and -15 ± 4 W.m−2, respectively).
The multiple sources of measurements at Ersa allowed the detection of a PMA dominant period and their caracterisation, in
terms of ageing, origin, transport, optical and physical properties and direct climatic impact.
1 Introduction5
The Mediterranean Basin is a crossroad for air masses bringing different types of aerosols, both from natural and anthropogenic
origins (Lelieveld et al., 2012). Among these aerosols, primary marine aerosols (PMA) (mainly composed of sea salt and to
a lesser extent of organic matter) are important because they are always present over the Mediterranean basin and compose
the main part of background aerosols over the Mediterranean (Pace et al., 2006). They are able to chemically react with other
aerosol species, act as cloud condensation nuclei (CCN) and also interact with solar and thermal radiations due to their large10
size range (Kaufman et al., 2001; Kaufman and Koren, 2006; Khain, 2009; Li et al., 2011; Seiki and Nakajima, 2014). At
the global scale, Bellouin et al. (2008) estimated that the contribution of marine aerosols was equivalent to half of the total
Direct Radiative Forcing (DRF), while Zhao et al. (2011) found a contribution of one third of the total DRF. However, their
contribution is highly variable in time and space, due to spatial variations in wind speed and long-range transport of marine
aerosols. At the regional scale and over the Mediterranean basin, Salameh et al. (2007) indicate that the contribution of sea-15
salt particles to the total aerosol loading and optical depth ranges from 1 to 10 %. They report Aerosol Optical Depth (AOD)
around 0.15-0.20 (at 865 nm) within the sea salt aerosol plume during strong wind (e.g., Mistral and Tramontane) events. In
addition, Mulcahy et al. (2008) reported a high correlation between AOD (at 500 nm) and wind-speed, with AOD values of
0.3-0.4 at moderately-high wind speed - most likely related to the increase in PMA. Consequently, the persistent and punctually
elevated AOD due to PMA aerosols can have an important impact on the radiative budget of the Mediterranean basin. This20
high variability in terms of PMA loading and optical, physical and chemical properties leads to important uncertainties in the
quantification of regional radiative impact, both for direct and indirect effects (Forster et al., 2007; Stevens and Feingold, 2009).
Finally, it should be noted that most past studies have documented aerosol properties in the Eastern part of the Mediterranean
Basin (Crete (Mihalopoulos et al., 1997; Bardouki et al., 2003; Sciare et al., 2003; Koulouri et al., 2008); Greece (Chabas and
Lefèvre, 2000)), even though many work also took place in the Central (Meloni et al., 2004; Di Iorio et al., 2009) and Western25
(Sellegri et al., 2001; Cros et al., 2004; Pey et al., 2009; Guerrero-Rascado et al., 2009) Mediterranean basin.
In that context, the aim of this study is to characterize the optical, physical and chemical properties of PMA compared to the
other major aerosol sources affecting the Western Mediterranean basin.
This work has taken place in the frame of the ChArMEx-ADRIMED (Chemistry Aerosols Mediterranean Experiment -
Aerosol Direct Radiative Impact on the regional climate in the MEDiterranean region) project (https://charmex.lsce.ipsl.fr)30
that took place in the Western Mediterranean basin during the summer 2013 (Mallet et al., 2016), and we used the real-time
measurements performed at the remote ground-based Ersa atmospheric station situated at Cape Corsica (42.9694° N, 9.3803°
W, altitude of 533m asl.).
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The first section of this manuscript (Sect. 2) describes the instrumentation deployed at the Ersa station and the FLEXPART
model configuration used to identify air masses origins at the station. Periods of the field campaign affected by the major
aerosol sources are then discussed (Sect. 3.1 and 3.3) using chemical and physical measurements, as well as back trajectory
analysis and direct radiative effect. Finally, meteorological observations recorded near the sample site (Ersa) during a period
characterized by a particularly strong source of PMA is used to adress the dependence of PMA mass concentration and ageing5
to local and regional wind speed (Sect. 3.2.2).
2 Method
2.1 Atmospheric station and instrumental set-up
The research atmospheric station of Ersa is located at the top Northern part of Corsica Island (Cape Corsica; 42.9694° N,
9.3803° W). Its altitude is 533 m above sea level (asl), and it is surrounded by the Mediterranean sea on its northern, eastern10
and western sides and by mountains (' 1000 m asl) on its southern side. The station is located in a remote area, with minimal
influence of local anthropogenic emissions. A more detailed description of the station is given by Mallet et al. (2016).
This station is equipped to provide in-situ measurement of the aerosol physical properties, including number concentration
and number size distribution, using a Scanning Mobility Particle Sizer (SMPS 3081, TSI INC.), an Optical Particle Sizer (OPS
3330, TSI INC.) and an Aerodynamic Particle Sizer (APS 3321, TSI INC.) to characterize both submicron and supermicron15
aerosol particles. Aerosol size distributions was achieved using two sampling inlets. The first one was a PM10 head inlet, in
which the air flow was dried using a Nafion dryer (TSI INC.) to a relative humidity below 40% and then divided into several
paths to the OPS, SMPS and a Condensation Particle Counter (CPC 3010, TSI INC.). The second head inlet was a PM20 with
a flow rate of 1L.min−1 that sampled for the APS. The flow rate reaching the other instruments was 1L.min−1 for the OPS and
0.5 L.min−1 for the SMPS. The CPC measured the total number aerosol concentration for electric mobility diameters larger20
than 10 nm. The SMPS counted the number of particles per size bins from 10 to 500 nm, while the APS measured at ambient
RH the number of particles per size bins from 0.5 to 20 µm and the OPS from 0.3 to 10 µm.
Optical corrections to the OPS size distributions are negligible when accounting for the refractive indices associated to the
different particle types. We considered the particles as spherical (shape factor equal to 1).
Particulate matter below 1 and 10 µm (PM1 and PM10 respectively) were measured at the station on hourly basis using a25
TEOM-FDMS (Thermo Environment, model 1405-F) and a TEOM (Thermo Environment, model1400), respectively.
Aerosol optical instruments were also deployed (nephelometer TSI INC. at 3 wavelengths, MAAP) to determine light scat-
tering and absorption properties of aerosols. The nephelometer measured the scattered and backscattered coefficients at three
wavelengths, 450 (blue), 550 (green) and 700 nm (red) with a PM10 head inlet (flow rate of 40L.min−1), while the MAAP30
instrument (Multi Angle Absorption Photometer, Thermo Scientific) measured the concentration of PM2.5 black carbon from
the absorption of particles at the 670 nm wavelength. The nephelometer provides the scattering coefficient (not directly linked
to the concentration of particles), associated to an indication of the size of aerosols through the spectral dependence of the
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scattering coefficient between two wavelengths. The nephelometer data are corrected for truncation according to Anderson and
Ogren (1998) method for the total aerosol population. A correction factor of 1.29, 1.29 and 1.26 is applied to the scattering
coefficients at the wavelengths 450, 550 and 700 nm, respectively.
The PILS-IC measurements were performed using a Particle-into-Liquid-Sampler (PILS, Orsini et al. (2003)) running at5
16.8 (± 0.5) LPM and coupled with two Ion Chromatographs (IC) for the determination of the major cations and anions. More
details on this instrumentation and its comparability with other real-time aerosol analysers can be found in Zorn et al. (2008);
Sciare et al. (2011); Healy et al. (2013); Crippa et al. (2013); Bressi et al. (2013). Basic and acidic annular denuders (3-channel,
URG Corp., USA) were mounted upstream of the PILS instrument and downstream of a PM10 inlet having a 50% cut-off di-
ameter of 10 µm at 16.67 LPM. Ambient concentrations of ions were corrected from blanks performed every day for 1h and10
achieved by placing a total filter upstream of the sampling system. Liquid flowrates of the PILS were delivered by peristaltic
pumps and set to 1.5ml/min for producing steam inside the PILS and 0.37 (± 0.02) ml/min for rinsing the impactor. Cation
measurements were performed using an IC (Dionex, model ICS1100) equipped with a 2-mm diameter Auto-Suppression,
Cation Self-Regenerating Suppressor (CSRS), a 2-mm diameter CS-12 pre-column and column, and a 100 µl injection loop.
Analyses were performed in isocratic mode at 20mM of Methanesulfonic Acid (MSA) at a flowrate of 0.25ml/min, for the15
quantitative determination of the 5 major cations (Na+, NH+4 , K
+, Mg2+, Ca2+) every 12 min. Based on these IC settings,
the detection limit (2σ) for cations was typically 0.1 ppb, which corresponds to an atmospheric concentration of ∼ 1 ng/m3.
Calibration was performed every 2 weeks for concentrations ranging from 10 to 800 ppb and showed a drift below 5% for each
cation between the beginning and the end of the campaign. Anion measurements were performed using an IC (Dionex, model
ICS2000) equipped with a 2-mm diameter Auto-Suppression, Anion Self-Regenerating Suppressor (ASRS), a 2-mm diameter20
AS-11 HC pre-column and column, and a 500 µl injection loop. Analyses were performed in isocratic mode at 10mM of KOH
at a flowrate of 0.25ml/min, for the quantitative determination of the 5 anions (methanesulfonate, Cl−, NO−3 , SO
2−
4 , oxalate)
every 24 min. Based on these IC settings, the detection limit (2σ) for anions was typically 0.1 ppb, which corresponds to an
atmospheric concentration of ∼ 1 ng/m3. Calibration was performed every 2 weeks for concentrations ranging from 10 to 800
ppb and showed a drift below 5% for each anion between the beginning and the end of the campaign. To our best knowl-25
edge, this is the first time that PILS-IC measurements are reported in PM10, providing here a unique opportunity to document
water-soluble supermicron ions and sea salt in particular. Quality control of the PILC-IC data was successfully performed by
comparison with PM10 filter (Teflon)-based ion measurements performed in parallel on a 12-h time basis (Leckel, SEQ47/50
model running at 2.3 m3/h), with typically less than 20% discrepancies for the major anions/cations.
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PMA concentration was calculated using these data and the following formula (Brewer, 1975) :
[PMA]=[Cl−] + [Na+] + [ss-Mg2+] + [ss-SO2−4 ] + [ss-Ca
2+] + [ss-K+] where [ss-X] / [Na+] = 0.13, 0.251, 0.039 and 0.036
corresponding to Mg2+, SO2−4 , Ca
2+ and K+, respectively. The ACSM measured the chemical composition of non-refractory
PM1 (Organic matter (OM), Nitrate (NO3), Sulfate (SO4), Ammonium (NH4), Chloride (Cl)) with a time resolution of 30 min.
The chemical composition of non-refractory submicron aerosol has been continuously monitored using a Quadrupole Aerosol35
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Chemical Speciation Monitor (Aerodyne Research Inc.), which has been described in detail by Ng et al. (2011). Briefly, PM2.5
aerosols are sampled at 3 L/min (from a PM2.5 cyclone inlet) and then sub-sampled at 85 mL/min (volumetric flow) through
an aerodynamic lens, focusing submicron particles (40-1000 nm aerodynamic diameter, A.D.) onto a 600 C-heated conical
tungsten vaporizer where non-refractory material is flash-vaporized and quasi instantaneously ionized by electron impact at 70
eV. Briefly, the instrument calibration has been performed following the recommendation of Jayne et al. (2000) and Ng et al.5
(2011), where generated mono-disperse 300 nm A.D. ammonium nitrate particles are injected into both ACSM and a con-
densation particle counter (CPC) at different concentrations. It has been successfully intercompared against 15 other aerosol
mass spectrometers (Crenn et al., 2015; Fröhlich et al., 2015). Quality control of ACSM data was successfully performed by
comparison of PM1 (sum of chemical species measured by ACSM and MAAP (considering that BC aerosols are mainly PM1))
with PM1 obtained with SMPS (with density of 1.5).10
The ATOFMS (aerosol time-of-flight mass spectrometer), deployed by University College Cork, measured the vacuum aero-
dynamic diameter of the individual particles and their chemical composition. A detailed description of the ATOFMS (TSI INC.
model 3800) can be found elsewhere (Gard et al., 1997). Briefly, it consists of an aerodynamic focussing lens (TSI AFL100)
(Su et al., 2004) that transmits particles in the diameter range 100-3000 nm, a particle sizing region, and a bipolar reflec-15
tion time-of-flight mass spectrometer. Single particles are desorbed/ionized using a pulsed Nd:YAG laser (λ = 266 nm, '1
mJ.pulse−1). Positive and negative ion mass spectra of individual aerosol particles are obtained which enable identification
of the chemical constituents. The AFL reduces the transmission efficiency of supermicron particles, while variability in the
desorption/ionisation laser influence results in qualitative mass spectral signals.
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The aerosol optical properties were retrieved from the AERONET/PHOTONS network. We used here the level 1.5 data
obtained from the sun-photometer located near Ersa station (http://aeronet.gsfc.nasa.gov/cgi-bin/type_one_station_opera_v2_
new); the Aerosol Optical Thickness (AOD) derived at 8 wavelengths (from 340 to 1640 nm), the angstrom exponent (AE) was
calculated using the AOD at 440 and 870 nm, and the volume size distribution was retrieved from the algorithm proposed by
Dubovik et al. (2002b). The Single Scattering Albedo (SSA) provides crucial informations related to the ratio of scattering to25
extinction (scattering plus absorbing) of radiations by aerosols. The sun-photometer data are available several times per day,
depending on the solar angle and aerosol loading (Dubovik et al., 2002b). We have also used the aerosol clear-sky instantaneous
direct radiative effect in the shortwave derived from sun-photometer measurements, following the methodology proposed by
García et al. (2012). The accuracy of AERONET retrievals are discussed by Dubovik and King (2000) and Dubovik et al.
(2002a).30
Temperature, relative humidity, wind speed and direction measured in real-time during the whole campaign were taken from
the Ersa atmospheric station. Because the wind measurements may have been influenced by the orography around the station,
we used the wind data provided by the closest Météo-France station (Semaphore station), which was situated about 5 km away
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from Ersa and close to the sea. For the sequence of the study, when mentionned local wind measurements, it refers to wind
observed at the Semaphore station.
2.2 ATOFMS data analysis
The distinction between aged and fresh sea salt was performed according to the detection of chloride and nitrate in the particles.
For fresh sea salt, we obtained signals for various chloride ions (81,83Na2Cl+, 35,37Cl− and 93,95NaCl−2 ) and also some nitrate5
(46NO−2 ,
62NO−3 ). The signals for chloride are generally lower and those for nitrate stronger for aged sea salt, due to the
replacement of chloride and sodium nitrate formation (Noble and Prather, 1997; Gard et al., 1998). In this case, the relatively
small signals for chloride ions is a good indicator of aged sea salt aerosol. The size distribution of aged and fresh sea salts
was investigated using this differentiation. Regarding the size distribution, the main limitation is the upper cut-off size of 3 µm
which limits the detection mostly to fine sea salt particles.10
Average mass spectra for aged and fresh are shown in Fig. 1. Both sea salt classes are typical of those observed in other
coastal/marine environments (Gard et al., 1998; Dall’Osto et al., 2004; Healy et al., 2010). The positive modes for both fresh
and aged particles are similar and are characterised by sodium ions (23Na+, 46Na+2 ,
62Na2O+, 63Na2OH+ and 81,83Na2Cl+)
and 39K+. The negative mass spectra for fresh sea salt particles shows peaks for 16O−, 35,37Cl−, nitrate (46NO−2 ,
62NO−3 ) and
93,95NaCl−2 , while the signals for nitrate dominate the aged sea salt negative mode and sodium chloride adducts are virtually15
absent. The occurrence and relative intensity of the chloride and NaCl adducts in ATOFMS mass spectra are key markers
for distinguishing fresh sea salt from aged sea salt. The absence of NaCl ions and strong nitrate signals indicates extensive
replacement of Cl by NO3, while the presence of nitrate in the negative mass spectra of the fresh sea salt particles suggests that
these are not truly fresh but have also undergone some Cl replacement.
2.3 FLEXPART model20
We used the FLEXible PARTicle (FLEXPART) Lagrangian dispersion model (Stohl et al., 1998), version 9.02. FLEXPART in
a backward mode during the campaign to identify the sources and the transport time of air masses observed at the Ersa station.
The model is driven by wind fields provided by the European Centre for Medium-range Weather Forecast (ECMWF) using
both analyses and forecasts with a temporal resolution of 3 hours (00, 06, 12, 18h UTC for analyses and 03, 09, 15, 21h UTC for
forecast). The horizontal resolution is 0.141° × 0.141° and 91 vertical levels are used (137 after 25 June 2013). Turbulence is25
parameterised solving Langevin equations (Stohl and Thomson, 1999) and the convection parameterisation scheme is adopted
from Emanuel and Živkovic-Rothman (1999) for all types of convection. The model calculates trajectories of user-defined
ensembles of particles released from a three-dimensional box in backward mode during 6 days. In this study 104 particles
were released at the beginning of each run in a 100 km × 160 km × 200 m (lat × lon × alt) box centred above Cap Corsica
(Northern tip of Corsica Island). Backtrajectories were performed for 3 different altitudes : 500 m (bottom and top of the box30
at 400 m and 600 m respectively) corresponding to the altitude of the measurement site at Ersa, 2,000 m corresponding to
an altitude above the boundary layer and 4,000 m corresponding to an altitude where the ATR 42 research aircraft mainly
observed dust plumes (Mallet et al., 2016). Besides the particles’ positions, FLEXPART also includes cluster analysis for
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particle ensembles (Stohl et al., 2002) and the average residence time of particles in the output grid cells. Cluster analysis uses
the plume dispersion information (residence time) to calculate, at each time step (3 hours), 10 clusters, (using the k-means
clustering) synthetizing the particles dispersion information. All the particles are contained and allocated in these 10 clusters
according to their position (latitude, longitude and altitude (Z)). The horizontal resolution for the Flexpart output grid was 1°
× 1° and the vertical resolution was 500 m from the ground up to 9500 m.5
2.4 Aerosol mass closure
In order to assess the consistency of the chemical data set, we have compared the TEOM PM10 and PM1 data with the on-line
chemical concentration measurements performed in parallel. PM10 mass concentrations were compared to the sum of chemical
components obtained from the PILS-IC PM10 data, the BC concentration from the MAAP instrument (PM2.5), and the organic
matter (OM) concentration derived from the ACSM instrument (PM1).10
The ratio of the reconstructed mass over the TEOM PM10 mass concentration average 0.79 during the ADRIMED campaign.
It is lower during the PMA period (0.65 ± 0.20) compared to the BBP period (0.74 ± 0.23); we do not measure TEOM PM10
during the DUST period. We do not find any significant correlation between missing mass and TEOM PM10 mass, even though
the missing mass is globally higher when the PM10 total mass is higher. This lack of aerosol mass could also be due to the
mass of (insoluble) dust not determined chemically or possibly a supermicron mode of organic that was not determined here.15
Indeed, the organic mass fraction can represent more than 10 % of the sea spray mass for aerosols comprised between 1 and
3 µm during period of high biological activity (Gantt and Meskhidze, 2013), this ratio decreasing with increasing sizes. Even
though full mass closure has not been reached, there is no impact on the results because the losses do not represent sources
by themselves. The three main aerosol types presented in this manuscript have been determined using key chemical tracers
(measured by the PILS and ACSM), optical properties (MAAP and nephelometer), FLEXPART back trajectory analysis for20
confirmation. The combination of these different analyses conducted in this study is found to be coherent and representative of
the whole aerosol population.
For this study, the Sulfate (SO2−4 ) and NH
+
4 data were taken from PILS-IC instrument as the correlation between ACSM
and PILS-IC measurements show a very good agreement (SO2−4 (PILS) = 0.99 × SO2−4 (ACSM)), r2 = 0.95 and NH+4 (PILS) =
1.27 × NH+4 (ACSM), r2 = 0.87).25
3 Results
3.1 Overview of aerosols sources
In this section, the chemical properties of the aerosols measured in Ersa (Fig. 3) is first studied, revealing a significant variability
in the contribution of the different aerosol species and outlined three mains periods, Dust, PMA and BBP, under the influence
of different types of air masses and particles. The aerosol physical properties are then discussed in Sect. 3.2.3 and 3.3.1.30
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The mean PM10 concentration measured by the TEOM PM10 during the ADRIMED campaign was 11.5± 5.4 µg m−3. For
the majority of the sampling period the mass concentration ranged from 10 to 20 µg m−3, except for short periods when the
concentration falls to 5 µg m−3. These decreases are usually due to wet scavenging or to the diurnal variation of the boundary
layer, as the Ersa station was within the boundary layer during daytime and sometimes slightly above the boundary layer during
night-time (aerosol concentrations at night were often lower when the Ersa site was in the free troposphere). In parallel, the5
mean PM1 concentration measured by the TEOM PM1 during ADRIMED was 6.4 ± 3.2 µg m−3. The concentration was
lower during June and rises during the beginning of July to exceed 10 µg m−3.
The major chemical constituents of PM10 measured at Ersa (Fig. 3) show a significant temporal variability during the cam-
paign. A correlation plot (Fig. 4) illustrates the relationship between the principal chemical constituents, PM1 and PM10 mass
concentrations, as well as wind speed and direction. In the figure, the order of the variables appear due to their similarity with10
one another, through hierarchical analysis (Carslaw and Ropkins, 2012). The color and the number represent the correlation
between two variables, when close to 100, the correlation is high. The shape of the ellipse is a visual representation of a
scatterplot. We can observe on this figure two groups of variables. The first one composed of Cl−, Na+, Ca2+, K and PM10
mass concentration, related to marine or terrestrial influence, while the second one, composed of NH+4 , SO
2−
4 , BC, Organics
and PM1 mass concentration, is related to pollution influence. Three main periods under the influence of different types of air15
masses and aerosols have been selected here and discussed in more details below.
The first period (16 to 20 June) corresponds to a dust outbreak and is characterised by the concentration of non-sea-salt
Calcium (nss-Ca2+) concentration, a proxy of desert dust (Sciare et al., 2003), which increases from 0.5 to 2 µg m−3. This
dust event lasted a few days, from 16 to 20 June, with nss-Ca2+ concentrations peaking on 18 June at 2 µg m−3 at the Ersa site.20
In addition, the concentrations of calcium measured by the PILS-IC are relatively low for a dust event, because the maximum
concentration of dust particles was located at an altitude ranging between 3 to 6 km (Denjean et al., 2016). The second reason
concerns the method used by the PILS-IC instrument that analyzes only the soluble fraction of aerosols, while a significant
part of dust Ca is insoluble. In that sense, the concentration of nss-Ca2+ determined by PILS-IC remains a qualitative indicator
of the presence of dust particles.25
PILS-IC measurements also indicate an increase in the concentrations of Oxalate, potassium, SO2−4 and NH
+
4 from 5 to 9
July, which corresponds to BBP influences. A brief increase of NO−3 concentrations (PILS-IC) was recorded on 5 and 6 July
(Fig. 3). This event was also detected by the ACSM. Indeed, there is a difference of a factor of two in terms of total mass con-
centrations between the first part of the campaign (6 June to 4 July) and during the BBP period. During the first period (6 June
to 4 July), the mass concentration of each aerosol species is low, characterized by a mean total concentration of 3.7 ± 1.6 µg30
m−3. During the second identified period (4 to 13 July), the total PM1 aerosol mass concentration increases suddenly to reach
a mean of 7.2 ± 1.7 µg m−3. Similarly, the total PM1 mass concentration measured by the TEOM increases from 5.9 ± 3.0
to 8.4 ± 3.3 µg m−3. This increase is mainly due to a large addition of the concentration of submicronic organics compounds
(from 2.1 ± 0.9 µg m−3 to 4.1 ± 1.2 µg m−3) and an increase of SO2−4 (and NH+4 ) from 0.9 ± 0.6 (0.5 ± 0.3) to 1.8 ± 0.6
(0.9 ± 0.3) µg m−3. Organics, sulfate and ammonium concentrations remain high until 10 July after which they decrease, but35
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to values still higher than during the month of June. In parallel, the black carbon (BC) concentration is found to be low during
the whole period of the campaign, although we observe an increase during July (mean of 0.41 ± 0.11 µg m−3) compared to
June (mean of 0.28 ± 0.11 µg m−3). For a few days and during the PMA period, the concentration of BC is found to be very
low (0.20 ± 0.09 µg m−3) and recover its previous concentration until 3 July. The highest BC concentration (0.75 µg m−3)
was reached on 5 July. The ACSM observations clearly indicate that concentrations of all the chemical components during5
the BBP episode are twice the concentration they had during the first period of the ADRIMED campaign. Similar episods of
european origin and biomass burning events were studied by Ripoll et al. (2015) in a Mediterranean site, with an increase
of the concentration of PM10 nitrate (6 times higher than the annual average), sulfate (about 3 times higher than the annual
average), ammonium (more than 4 times higher than the annual average), OM (about 2 times higher than the annual average)
and potassium (2 times higher than the annual average).10
Our observations reveal that the mean concentration of inorganic PMA (averaged for the months of June and July 2013)
was found to be low with a value of 0.76 ± 1.04 µg m−3 (Fig. 3). However, during PMA period, the concentration of PMA
increases up to 6.5 µg m−3, with a mean concentration of 3.2 ± 1.8 µg m−3. For this specific period, the mass of PMA
represents, on average, 22 % of the total mass measured by the TEOM PM10 instrument, while the average contribution was15
about 7 % for the whole period of observations. At the Ersa station, the highest concentration of PMA was reached on 24 June,
when PMA concentration represents 40 % of hourly PM10 mass concentration for 25 % of the data (Fig. 5). Even though the
mean values of PMA mass concentration measured at Ersa were low compared to values referenced at other Mediterranean
sites, this contribution still remains significant. Indeed, Pey et al. (2009) reported a ratio of 10 % of sea spray (sum of Na and
Cl− mass concentrations from Quartz fibre filter) to PM10 (annual mean = 2.9 µg m−3) in Mallorca Island (117 m.asl), while20
Bardouki et al. (2003) found a contribution of 40% of PMA in the coarse mode of inorganic ions during summer at Finokalia
(150 m. asl, Crete Island). Querol et al. (2009) analysed the chemical composition of PM10 aerosols in the Mediterranean Basin
and found a mean annual contribution of sea spray to PM10 that did not exceed 24%. So the contribution of inorganic sea salt
to the PM10 mass concentration in the Mediterranean Basin is on average lower than 20% but can reach 40% during particular
events such as the one observed at Ersa in June 2013. Moreover, sea spray likely comprises a substantial fraction of organic25
PMA and hence may represent a larger fraction of PM10 than the one estimated solely from the inorganic fraction (Gantt and
Meskhidze, 2013). Furthermore, while the contribution of PMA to PM10 mass concentration is high during PMA period, the
mass contribution of nss-ions to the total ionic content is relatively low during the PMA period (53 ± 11 %). In comparison,
the mass contribution of nss-ions to the total ionic content is 84 ± 5 % for the ADRIMED field campaign, and is 82 ± 14
% and 92 ± 3 % for the Dust and BBP periods respectively. Furthermore, the Ca2+ concentration measured during the PMA30
period (up to 2 µg m−3) indicates the presence of dust particles, probably related to strong winds lifting soil/dust in the vicinity
of the Ersa station (Arndt et al., 2017). However, unlike the Dust period, they do not represent the dominant aerosol influence
during the PMA period.
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However, unlike the dust period (16 - 20 June), the major aerosol influence during the PMA period is PMA, with a mass
concentration reaching 6.5 µg m−3, so three times higher than nss-Ca2+ mass concentration. Indeed, during the dust period,
PMA mass concentration is low (0.4 ± 0.3 µg m−3) and so the main aerosol mass contribution are dust particles.
3.1.1 Origins and time of residence of the different air-masses observed at Ersa
The origin of air masses impacting Ersa for the three different periods depicted in Fig. 3 has been investigated using FLEXPART5
model in order to characterise the transport time and the emitting sources of these aerosols.
Figure 7a represents the time series computed from FLEXPART clusters backtrajectories. The upper one represents the
transport of the air masses passing over different regions before reaching the Ersa station. These different zones take into
account the regions influenced by anthropogenic pollution, biomass burning and marine influences and are represented in Fig.
6. They represent the most probable influence on air masses arriving in Cap Corsica due to their close locations and specific10
emissions. For each day during the campaign (bottom axes), the upper figure indicates the different zones through which the
air masses passed before reaching Ersa. The bottom figure indicates the transport time from these zones to the Ersa sample site.
In general, the Ersa station was influenced by air masses coming from West and South during the first part of the field
campaign (from 6 to 26 June), and was more influenced by air masses coming from East and North during the last part of the
campaign (26 June to 13 July). During the campaign, Ersa was always affected by air masses that passed over French or Italian15
coastal areas. The influence of the Mediterranean coasts of Spain is also very present during the campaign, especially in the
first part of June.
In terms of transport time, FLEXPART simulations indicate that air masses spent a few hours to several days over the sea
after leaving the French or Italian coasts, and from 2 to 6 days from continental European sources. Coastal regions are likely
the source of pollution-anthropogenic impacted air masses, because they are highly industrialized and populated and are the20
last major source of anthropogenic aerosols before transport over the Mediterranean Sea. At the local scale, Ersa was mostly
under the influence of a westerly wind (' 270°) (Fig. 3) from the beginning of the campaign to the beginning of July, expect
for a few days during the dust outbreak (from 16 to 20 June), where it was under a South-Eastern influence (' 150°). Finally,
from 4 to 9 July, Ersa was experiencing mostly an Easterly wind (' 100°).
The influence of Southerly air masses is marked by the passage of air masses above North Africa, at the beginning of the25
campaign (19 June, Fig. 8). The transport time of air masses from Northern Africa to Ersa ranges between 2 to 6 days. Such
air masses contain important concentrations of mineral dust particles, which are usually transported at higher altitudes over the
Mediterranean basin, in the free troposphere and up to 9 km in altitude (Denjean et al., 2016; Hamonou et al., 1999; Dulac
and Chazette, 2003; Di Iorio et al., 2009; Mona et al., 2006; Gómez-Amo et al., 2011). Thus, we also performed simulations
starting at 4000 m asl., that show that the air masses arriving at Cap Corsica on 19 and 20 June were within the boundary layer30
(< 1000 m) over Tunisia and Algeria from 2 to 3 days before. At the Ersa site, during the dust outbreak, around 19 June, the
wind speed reached 15 m s−1.
Besides the coastal anthropogenic influence observed during the first week of July, Fig. 8 shows that the air masses came
from Eastern Europe from 7-12 July and in particular from Ukraine 3-4 days before reaching Ersa. The date at which the air
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masses passed over these regions correspond to important emissions of biomass burning observed near the Black Sea as shown
by the MODIS satellite retrievals (http://rapidfire.sci.gsfc.nasa.gov/cgi-bin/imagery/firemaps.cgi).
FLEXPART back-trajectory simulations also show that during the PMA period, air masses were coming from the North-
West of Cap Corsica, including Gulf of Lion. This is consistent with a higher PMA concentration in Ersa, as a longer fetch
leeds to higher mass concentration. Our simulations reveal that these air masses were also influenced by anthropogenic sources5
from France and Italy. The study of the transport of air masses passing over maritime zones (Fig. 7b), and especially Gulf of
Lion and North Atlantic zones gives us information about the transport time from the source regions to Ersa and their altitude.
Our simulations indicate that the mean transport time from the Gulf of Lion is less than a day for the whole period except for
the last day, 26 June. Whereas from the North Atlantic zone (Bay of Biscay), the transport time is at least more than 2.5 days
and increases up to 4.5 days for 26 June (Table 1). Almost no precipitation occurred during this period between the Bay of10
Biscay and Corsica, so these air masses were likely not impacted by wet scavenging.
The mean altitude for the air masses coming from Gulf of Lion is close to 1000 m (972 m± 753) for the 5 days, with minima
mainly below 500 m, while the mean altitude from the North Atlantic is 1374 m (± 828) and the minimum being below 800
m only for the first 3 days. Tsyro et al. (2011) reported that the concentration of sea salt aerosols associated to emissions
was highest until altitudes of 600-700 m, which correspond typically to the Marine boundary layer (MBL) height. Thus an15
influence from the North Atlantic Ocean would occur more likely during the first 3 days of the period, when the air masses lay
within the MBL. Concerning the Gulf of Lion, the altitudes of the air masses are low enough to bring sea salt aerosols in Ersa.
While vertical transport is not well captured in the model, FLEXPART model indicates that most of the PMA aerosol mass is
transported in the MBL.
To summarize, our FLEXPART simulations clearly indicate that the Ersa site was impacted by a disperse set of air masses20
coming from different regions transporting different types of aerosols, and these FLEXPART results are consistent with chem-
ical measurements obtained at Ersa station, as well as the three periods discussed here.
The following sections will focus on the optical, physical and chemical properties of aerosols sampled during the PMA
period. The Dust and BBP events will be used as a comparison for different states of the atmosphere impacting the Ersa site.
3.2 Primary marine aerosols25
3.2.1 PMA ageing
As reported by Clegg and Brimblecombe (1985) and Quinn and Bates (2005), the ratio of the concentration of Cl− over Na+
is an indicator of the chloride depletion that happens when PMA react with acidic gases like HNO3 and H2SO4 according to
the chemical reactions R1, R2 and R3:
H2SO4 + 2NaCl→ Na2SO4 + 2HCl (R1)30
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NaCl + H2SO4→ NaHSO4 + HCl (R2)
NaCl + HNO3→ HCl + NaNO3 (R3)
These reactions result in a loss of particulate chloride in PMA during transport. The typical mass ratio of Cl−/Na+ of the sea
water is 1.8 (Lewis and Schwartz, 2004); however, the study of PM1 PMA in the Mediterranean basin by Schwier et al. (2016)
shows a Cl−/Na+ ratio of 1.2. Numerous values are referenced over the Mediterranean basin; 0.6 for long-term measurements5
(July 2012 - April 2013) in Ersa station (Nicolas, 2013), 0.49 by Mihalopoulos et al. (1997), 1.00 by Koulouri et al. (2008) and
1.2 during summer by Bardouki et al. (2003) in Finokalia (Eastern Mediterranean, Crete Island) and 1.2 during summer in the
Eastern Mediterranean coast of Turquey by Koçak et al. (2004). These values are found to be low compared to the seawater
ratio, especially for Mihalopoulos et al. (1997), probably related to the high reactivity of chloride with acidic gases that are
present in relatively high concentrations in the Mediterranean atmosphere (Sellegri et al., 2001; Bardouki et al., 2003; Pey10
et al., 2009). A good correlation was found between Na+ mass concentration and the sum of Cl− + NO−3 mass concentrations
(PM10 measurements) (r2 = 0.87) indicating that NO−3 is the main component interacting with sea salt.
During PMA period, the Cl−/Na+ mass ratio varies between 0.13 and 1.3 (Fig. 9), with a mean of 0.59 ± 0.23. This result
is consistent with the long term measurement performed between July 2012 and April 2013 at Ersa (Nicolas, 2013). This
indicates that PMA measured in Ersa (and throughout the Mediterranean Basin) were predominantly aged.15
To distinguish ’mostly aged‘ and ’mostly fresh‘ PMA, we used a spectral analysis of the ATOFMS measurements. The terms
fresh and aged PMA that will be used from now in this text correspond to the classification made with the ATOFMS. During
the ChArMEx-ADRIMED campaign, an alternation between these two states of PMA was detected.
The size distribution of these two ATOFMS sea salt types were fitted according to a sum of lognormal modes. The fresh
PMA were characterised by one mode with a vacuum aerodynamic diameter of 1.29 µm and a standard deviation σ of 1.34,20
while the aged PMA were characterised by 3 different modes, as detailed in Table 2.
Our results show that during the campaign aged PMA are dominant, but during PMA period (22-26 June), when the wind
near Cap Corsica is higher (Sect. 3.2.2), there is an alternation of short events of fresh or aged PMA, with a dominance of
fresh PMA. The comparison of the ATOFMS and PILS data show a relatively good agreement between the two instruments
regarding the dominance of fresh and aged PMA (Fig. 9).25
To compare the two instruments, we looked at the count ratio Aged/Fresh PMA, and attributed a state to the Cl−/Na+ ratio
measured by the PILS-IC. For a large number of measurements only aged aerosols were detected and attributed as ’Only aged‘
state. When the count ratio of Aged aerosols over Fresh aerosols was higher than one, the measurements were characterised
as ’Mostly Aged‘, and less than one the PMA were considered ’Mostly Fresh‘. One can observe in Fig. 9 that the Cl−/Na+
ratio is higher when the ATOFMS distinguished fresh PMA, and lower when the ATOFMS distinguished aged PMA. We then30
determined the mean Cl−/Na+ ratio for mostly aged (0.38 ± 0.15) and mostly fresh PMA (0.62 ± 0.17). In our observations,
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the mostly fresh PMA ratio remains low compared to the initial ratio of 1.8 (Lewis and Schwartz, 2004) or even 1.2 for PM1
PMA (Schwier et al. (2016)), revealing that even though PMA are characterized as ’fresh‘, they have undergone chemical
reactions before reaching Ersa station.
3.2.2 PMA sources
Complementary to the FLEXPART results, we used wind measurements at the Semaphore station, at the Gulf of Lion buoy5
and at the Bay of Biscay buoy to investigate the possible relationship between the increase in PMA concentration observed in
Ersa and the wind speed at these stations, and better assess the origin of sea salt aerosols at Ersa.
During the ChArMEx/ADRIMED campaign, the majority of air masses analysed containing PMA were coming locally from
the West and the concentration of marine particles increased with wind speed (Fig. 10a). The wind direction is constant around
270° for 6 days (21-26 June), and fluctuates afterwards between East and West origins. The maximum wind speed (20 m s−1)10
encountered during the campaign was observed on 24 June, coinciding with the highest sea salt mass concentration measured.
To investigate the relationship between wind speed and concentration of PMA measured in Ersa, we averaged its concen-
tration by wind bins of 1 m s−1 for different cases. We first looked at the relationship between the concentration of PMA in
Ersa and the wind speed measured at the Semaphore for the whole period of the campaign (Fig. 10a). The result indicates a
relationship between the wind speed and PMA concentration and the best fit (r2= 0.92) is presented in the form of ln [PMA] = a15
×WS + ln(M0), where WS corresponds to the wind speed, M0 (µg m−3) to the concentration that corresponds to a wind speed
WS=0. The error bars correspond to 2σ rms (root mean square). Above 13 m s−1, the concentration starts to rise rapidly. The
relationship described here is compared with fit parameters found by Bressan and Lepple (1985); Taylor and Wu (1992); Marks
(1990) (Lewis and Schwartz, 2004) chosen because the time resolution of the measurements were similar to those in Ersa and
the wind speed encountered during their measurements were in the same range as in Ersa during the campaign. Despite the20
high correlation between PMA concentration and wind speed shown here, our results yield mass concentrations at least an
order of magnitude less than other studies shown in Fig. 10. This difference is probably related to the sampling altitudes, which
for our study was 533 m.asl, and ∼ 10 m asl above sea surface for Bressan and Lepple (1985); Taylor and Wu (1992) and
Marks (1990). This is contrary to Fomba et al. (2014) who did not find a significant correlation between PMA concentrations
and wind speed in Cap Verde, even though they found an increase of PMA concentration on days of higher wind speeds. Sel-25
legri et al. (2001) had difficulties to establish a relation between local emission of PMA and wind speed measurements using
instrumentation with a long integration time during the FETCH campaign, in accordance with previous results of Quinn et al.
(2000). Shinozuka et al. (2004) found that the wind speed was a good indicator for a measuring period but not for a specific case.
To investigate the origin of PMA in function of their ageing, we distinguished the air masses that contain fresh or aged PMA,30
using the method defined in Sect. 3.2.1, for the whole campaign. We observe that the concentration of aged PMA (Fig. 10b)
is constant and does not depend on the local wind speed, which suggest that the Ersa site is always impacted by long range
transport containing aged PMA, even if the concentration is low (0.6 ± 0.2 µg m−3). In the contrary, we observe that fresh
PMA concentration measured at Ersa (Fig. 10b) is highly dependant of the wind speed, following a fit of the form (ln [PMA]
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= a ×WS + ln(M0) with a correct correlation (r2= 0.59). This result indicates that the highest concentration of PMA measured
in Ersa during the campaign corresponds to fresher aerosols, and is dependent on the local meteorological conditions.
We then compared the wind speed at the two probable regions of emission, Gulf of Lion and Bay of Biscay, to the concentra-
tion of PMA, using FLEXPART results, for the PMA period (22-26 June). To account for the transport time of PMA, we added
a delay of 12 hours that corresponds to the mean transport time from the Gulf of Lion to Ersa modelled with FLEXPART for5
the PMA period and 60h for the Bay of Biscay (Fig. 11b and Fig. 11c respectively). This work was done for the PMA period,
from 22-26 June. In Fig. 11a, the correlation between the mass concentration of PMA and the wind speed at Ersa is good for
fresh PMA (r2= 0.71) (Fig. 11a) as presented in the previous paragraph for the whole campaign. For the Gulf of Lion (Fig. 11
b)), the correlation is good for aged PMA (red curve, r2= 0.87) while there is no correlation following this fit for fresh PMA
and wind speed at the Gulf of Lion. The same analysis was done for the Bay of Biscay (Fig. 11c) but no correlation was found10
for fresh , aged PMA or all the PMA regardless of their ageing.
According to these results, during the PMA period, the PMA that were measured in Ersa were a mixture of fresh PMA
emitted near the Ersa station and of aged PMA emitted from the Gulf of Lion. It should be noted that measurements of PMA
have also been made when the air masses were coming from the East, but the concentrations were lower (< 2 µg m−3).
From these results, the most probable zone that brings PMA to Ersa during ADRIMED regarding altitude, transport time15
of air masses and local wind speed would be the Gulf of Lion and the sea close to Ersa, considering that the buoy at the Bay
of Biscay represents the wind speed of the area. Beyond the scope of this work, an analysis of the emission and transport of
marine aerosols during this PMA period is ongoing, using the Meso-NH model.
3.2.3 PMA physical properties in comparison with Dust and BBP periods
This PMA period represents the background atmospheric conditions that affect Ersa most of the time. In this section, the20
number and volume size distribution of PMA are investigated, as they are fundamental parameters to estimate the aerosol
radiative effects, after an overview of the ADRIMED field campaign. A comparison with two sporadic events (Dust and BBP)
that influence Ersa principally in spring and summer is also carried out.
The total number concentration (CPC + OPS) during the campaign observe a mean value of 1900 ± 920 cm−3 with several
short episodes (few hours) of high concentrations (> 5000 cm−3) at the end of June. Thus, the background number concentra-25
tion is higher than what is usually measured in a marine pristine site (300-600 cm−3) (D O’Dowd and De Leeuw, 2007) and
denotes a contamination by other sources, principally from continental Europe, as Ersa is not affected by immediately local
sources. In parallel, the number size distributions measured by the SMPS show that the particles detected during these short
episodes of high concentration have diameters below 50 nm and probably corresponds to new particles during transport over
the Mediterranean sea.30
During this field campaign, the fine and accumulation modes (10 nm < Dp < 600 nm) were dominant in number. Further-
more, the concentration of these two modes rises in the beginning of July, in particular the accumulation mode, following the
scheme already mentioned in the previous section for PM1 particles. Hence, the ratio of the number concentration from 4-13
July over the number concentration from 6 June to 3 July is greater than 2 for particle diameters greater than 0.24 µm and 0.52
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µm. This ratio reaches its highest value for particles diameter of 0.4 µm.
Before conducting comparisons on sea salt physical properties, the PMA period was divided into several shorter periods
according to their ageing (see Sect. 3.2.1), that will be called ‘ageing periods’. In addition, we chose a supplementary period
(1-4 July) corresponding to low PMA concentration when it does not exceed the background concentration (0.76 µg m−3). The5
number and volume size distribution were averaged over the ageing periods and fitted under the assumption that the distribution
is a sum of lognormal modes to investigate if the ageing of PMA could be characterized by their size distributions. Three to six
modes were necessary to fit the observed dry size distributions.
For the number size distribution, a large variety of Aitken and accumulation mode can be derived when comparing the different
periods. They show a large variety of diameters and concentration whether they contain low or high PMA concentration, aged10
or fresh. However, a coarse mode (modal diameter of 1.2 µm) appears for all the size distributions containing PMA, for both
aged and fresh aerosols. This mode does not exist when the concentration of PMA is within the background. The concentration
of this mode seems to be higher for fresh than aged PMA which is probably due to dry deposition during transport. As we did
not find any significant difference between the size distribution of aged and fresh PMA, they are merged for the sequence of
the analysis as PMA size distribution over PMA period.15
The number and volume size distribution have been averaged for each periods; Dust, PMA and BBP (Fig. 12). We chose to
average the most intense part of each period to extract the representative properties of each aerosol type. Thus, although the
dust event starts on 16 to end on 20, we analysed the size distribution obtained from 17 00 UTC to 19 June 24 UTC. Likewise,
the study of the size distribution for PMA and BBP aerosols are from 23 June 00 UTC to 25 June 24 UTC and from 9 July
00 UTC to 11 July 24 UTC, respectively. The results are summarized in Table 3. The highest number concentration for PMA20
period was for particles of modal diameter of 40 nm, followed by a mode at 130 nm and a third mode at 1.2 µm. We find a
good agreement of modal diameters with the size distribution measured by Ovadnevaite et al. (2014) in the parametrisation of
the emission of PMA from the Atlantic Ocean. Furthermore, our results agree with measurements performed in the Mediter-
ranean Sea by Schwier et al. (2015). We observed a high number concentration of fine particles during PMA period, which is
consistent with measurements reported in Fig. 12 a. The modal diameter of these fine particles is situated at 40 nm. This mode25
was also measured by Schwier et al. (2015) at d=37.5 nm ± 1.4 during PMA flux measurements from Mediterranean waters.
The second mode has a modal diameter of 130 nm, which is somewhat higher than the 90 nm mode found by Schwier et al.
(2015), which is related to the presence of aged particles during our study.
We find important distinctions between the three different periods as reported in Fig. 12a. As expected, during the dust event,30
the number size distribution is higher for the largest particles (3 to 10 µm size range). During BBP period, the dominant mode
of the number size distribution is located around 200 nm and the number concentration of particles greater than 500 nm is
found to be low (65 ± 14 cm−3). This result is consistent with the typical number concentration of biomass burning aerosols
that peaks in the size range of 100-200 nm (Guyon et al., 2005; Reid et al., 2005; Andreae et al., 2007). As these hydrophilic
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aerosols are subject to increases in size when they age during transport (Andreae and Rosenfeld, 2008), this is consistent with
our observations of a mode centred at 200 nm as they were transported for 3-4 days before reaching Ersa.
Looking at the volume size distribution is a way to distinguish the particles that have the greatest impact on the mass
concentration, i.e. the coarser particles. On average, during the ADRIMED period the mean total volume concentration (CPC
+ OPS) is 40 ± 16 µm3 cm−3, and the volume concentration of smallest particles (d<500 nm) is 22 ± 11 µm3 cm−3 while the5
coarser particles (d>500 nm) is 16 ± 9 µm3 cm−3.
The volume size distribution shows different patterns for the Dust, PMA and BBP periods. We distinguish a coarser mode
between 20-27 June, including PMA period, with a modal diameter of 1.6 µm. Marine aerosols whose diameters are greater
than 1 µm are largely inorganic sea salt (O’Dowd et al., 2004). A coarse mode is also observed around 19 June (Dust period)
with diameters between 5-7 µm, that probably corresponds to mineral dust particles in accordance with the volume size distri-10
butions measured on-board the ATR-42 aircraft (Denjean et al., 2016). Figure 12b shows two dominant modes during the dust
period; one at a dry diameter of 0.18 µm and the second one around 2.4 µm. Finally, the BBP event is found to be dominated
by a mode at 320 nm, and the volume concentration of the coarse mode is here very low.
We have also compared the results of the in-situ surface volume size distributions with AERONET/PHOTONS retrievals
(Fig. 13). AERONET data are used as a comparison to the in-situ measurements, as they are derived from an algorithm,15
averaged over a few days period, and with a limited number of measurements (7 available for the PMA period). Concerning
Dust and PMA periods, the coarse modes measured by OPS and SMPS are consistent with the atmospheric column volume
size distribution and contributes to the largest fraction of aerosol mass, even though a fine mode is also detected during dust
period. During the BBP period, both observations (in-situ and AERONET) clearly indicate volume size distributions largely
dominated by the fine mode. The difference of size distribution between the three periods is higher for AERONET data than20
for the in-situ data. For the Dust period, the reason is that the main part of the dust plume was situated in altitude (3 to 6 km).
For the PMA period, the hygroscopic growth of marine aerosols can explain a shift in the diameter modes. There also might
be a loss of supermicron mode particles before they reach the OPS, which has an impact for the PMA and Dust periods.
These three periods are characterized by different volume size distribution (in-situ measurements), as summarized in Table
3. The Dust and PMA periods are characterized by coarser particles, with a modal diameter of 2.4 and 1.6 µm respectively,25
while the BBP period is characterized by particles in the accumulation mode with modal diameter of 320 nm.
3.2.4 PMA optical properties and local shortwave direct radiative effect in comparison with Dust and BBP periods
In addition to chemical and size distribution aerosol properties, we also determined optical properties providing AOD at the
measuring site, as well as the SSA and AE obtained for the whole atmospheric column from AERONET/PHOTONS observa-
tions (Dubovik et al., 2002b) and their spectral dependences in the solar spectral region. These results are summarized in Table30
4. As in the previous part, a comparison with Dust and BBP period was also realized.
First, the AOD retrievals provide information about the loading of aerosols within the atmospheric column. During the
ChArMEx-ADRIMED campaign, AOD (at 500 nm) was found to be moderate, with an average of 0.15 ± 0.08 (Fig. 14 a).
Such values are consistent with the site location and aerosol concentration (see part 3.3.1), Ersa being not impacted by local
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pollution or high anthropogenic sources. In that sense, the AOD background is low, typical of a rural site. However, from the
beginning of July to the end of the campaign, the AOD increases to values up to 0.6 with a higher wavelength dependency.
AOD is lowest during PMA event (22-26 June), with a mean value of 0.11 ± 0.08 at 500 nm, close to those reported over
the Mediterranean basin (Smirnov et al., 2002; Pace et al., 2006; Fotiadi et al., 2006).Smirnov et al. (1995) found that for
clean oceanic conditions, AOD was below 0.1 (at 550 nm) and Pace et al. (2006) found an average value of 0.11 for the same5
marine conditions. In the Mediterranean sea in particular, Fotiadi et al. (2006) reported a value of 0.15 in Crete for background
situation corresponding to marine aerosols and Mishra et al. (2014) found a mean AOD over the Eastern Mediterranean for
marine aerosols (June-August 2010) of 0.06 ± 0.01. Furthermore, it should be noted that AOD is not very sensitive to the
wavelengths during these 5 days, due to the presence of coarse particles.
AOD is higher during the dust event, reaching 0.3 (at 500 nm) (Fig. 14), corresponding to a relatively low value for a dust10
outbreak occurring over the Mediterranean basin (Mallet et al., 2016). AOD can reach values above one (Guerrero-Rascado
et al. (2009), over the Western Mediterranean) and even up to two (Di Sarra et al. (2011) over Lampedusa). As observed
during PMA period, AOD is not sensitive to wavelengths during the dust event, denoting the presence of coarse particles. AOD
showed a very different pattern during the last part of the campaign, reaching higher values and showing a strong dependence
to the wavelengths. AOD thus exceeds 0.4 in the middle of July and is higher for shorter wavelengths. It denotes a significant15
contribution of small particles to the solar extinction, in accordance with SMPS and TEOM PM1 observations previously
presented and during the BBP period. The AOD values are much higher for these two periods than during PMA period.
For PMA episode, AE varied between 0.4 and 2, with a mean value of 1.3, which is below the mean value of the ADRIMED
campaign (1.8) (Fig. 14 b). AE also decreased to 1.15 for 24 June, when PMA concentration is the highest. Such a value is
characteristic of clean ocean regions as reported by Smirnov et al. (2002), who found values between 0.3 and 0.7. In addition,20
Pace et al. (2006) and Fotiadi et al. (2006) reported AE comprised between 0.7 and 1 for background marine atmosphere
over the Central and Eastern Mediterranean. The AE measured at the Ersa station during PMA event is not as low as these
referenced values and could indicate a possible mixing between sea-salt and other aerosols, as the Western Mediterranean is
under the permanent influence of continental sources. This point is also consistent with the observed number size distribution,
which showed that the number concentration of fine particles was high during PMA event, indicating pollution particles from25
European continent.
A high variability was also found during Dust period. Indeed, AE fluctuated between 1-2, which are not typical values
observed for desert dust particles, which generally tends toward values less than one, denoting a majority of coarse particles
(Dubovik et al., 2002a). In that sense, the higher values observed at Ersa could be due to the possible mixing of particles in
the atmosphere during these days, by the weak intensity of the dust outbreak observed during ADRIMED or by the possible30
deposition of the coarser dust particles during transport. Finally and during BBP period, AE was found to be mostly above
two. Its pattern follows a clear diurnal variation, with a maximum around 12 UTC and a minimum in the beginning and in the
end of the day. AE observed during this period is stable for almost a week, from 4-10 July. The largest difference noted for AE
between Dust, PMA and BBP periods is in their internal variability. For the first two periods, a mixing and high variability is
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found while for the last period, AE is constant for more than 5 days, showing that the atmosphere is mostly under the influence
of the same aerosol type.
Overall, SSA observed during the campaign remained relatively high, with values above 0.90 for most of the period, associ-
ated to a spectral dependence less than 0.05 (from 440 to 870 nm). In that sense, the presence of absorbing particles is shown to
be sporadic and lasted no more than a few hours. During PMA period, SSA was found close to unity (mean of 0.98± 0.02) (not5
shown here), indicating significant scattering optical properties, consistent with marine aerosols optical properties in the solar
range (Lewis and Schwartz, 2004). During Dust period, 16-20 June, SSA decreased to values between 0.90 to 0.95 (at 440 nm),
indicating moderate absorbing properties, which are characteristics of desert dust over the Mediterranean basin (Mallet et al.,
2013). Finally and during BBP period, we observed a higher wavelengths dependency, with SSA values oscillating between
0.90 and 1.0 (at 440 nm).10
In addition to the atmospheric column informations, over the entire period of the campaign, nephelometer measurements
reveal that the scattering due to particles was relatively low (mean of 37 Mm−1 ± 20, at 550 nm) and not sensitive to wavelength
during June and in particular during Dust and PMA periods (Fig. 14 c). This is in contrast to July, where higher scattering
coefficients (mean of 48 Mm−1 ± 24) associated with higher AE (AE July mean of 2.1 ± 0.2, AE June mean of 1.6 ± 0.5) are
observed.15
During Dust and PMA period, the scattering coefficient remains low (mean of 28 ± 11 Mm−1 and 28 ± 11 Mm−1 respec-
tively). PMA period is characterised by a relatively weak wavelength dependency (Fig. 14 c). While the mixing of dust with
fine particles, previously shown by the AERONET volume size distribution, is shown here by a relatively high wavelength
dependency (mean of 20 ± 9 Mm−1). On the contrary, during BBP period, the wavelenght dependency is the highest (mean of
49 ± 15 Mm−1 between 450 nm and 700 nm), and the scattering coefficient reaches highest values (up to 137 Mm−1). This20
clearly indicates that aerosols are smaller in size during this period, which is well consistent with AERONET/PHOTONS data
and PM1 concentrations obtained at Ersa station.
The optical characteristics (AOD, SSA and AE) of the air masses during the PMA event are found to be consistent with the
literature (Smirnov et al., 2002; Pace et al., 2006), even though a mixing with continental fine particles was also detected.
25
In parallel to optical properties observations, the local 1-D (clear-sky) direct radiative effect (DRE) in the short wave (SW)
spectral region has been estimated using AERONET/PHOTONS retrievals (García et al., 2008) for each identified period. DRE
is calculated here at two different atmospheric levels, at the surface (or bottom of the atmosphere, BOA) and at the top of the
atmosphere (TOA). Figure 15b indicates the SW DRE at BOA for different AOD and different solar angles observed during the
experiment. The estimated values show a significant variability with instantaneous DRE comprised between -5 to -40 Wm−2,30
depending on the aerosol regimes. Figure 15 a and b) indicates that PMA period is characterized by moderate TOA DRE (mean
of -8± 3 W m−2) and BOA DRE (mean of -11± 4 W m−2). Such estimates at Ersa station are found to be consistent with sea
salt direct SW effects documented by Lundgren et al. (2013) using COSMO-ART model over the Mediterranean basin, who
reported a SW DRE from -5 to -10 W m−2 at the surface and for an AOD comprised between 0.1 and 0.2 (at 550 nm).
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The highest values of BOA DRE correspond to highest AOD observed during dust event. For this specific event, values
peak maxima of -43 W m−2, that are in the same range of magnitude of values reported for mineral dust aerosols over the
Mediterranean basin by Di Biagio et al. (2010). Intermediate BOA DRE are calculated under polluted and biomass burning
influence (from 5-12 July), ranging from -13 to -38 W m−2. Such values are classically derived over the Western Mediterranean
for polluted particles (Roger et al., 2006).5
In addition, the calculated SW DRE at TOA is reported in Fig. 15a, showing negative effects in all situations, due to the
moderate absorbing ability of aerosols associated to a low surface albedo at Ersa (Nicolas et al., in prep.), leading to a cooling
at TOA. It should be noted that DRE of aerosols in the long wave (LW) spectral range, which can counterbalance a part of the
SW cooling at TOA, is not estimated here. Contrary to the LW DRE of mineral dust exerted near dust sources, this effect is
generally lower than SW DRE during the transport of mineral dust over the Mediterranean basin (Nabat et al., 2015). In the10
same way as at the surface, Fig. 15 b) indicates that higher TOA DRE occur during the mineral dust event, with values as large
as -20 to -25 W m−2, but due to the spread of the values during the episode, the mean value of TOA DRE is in the same range
than for BBP period. Finally, we report logically intermediate TOA DRE (mean of -15 ± 4 W m−2) between 5 to 12 July,
when Ersa station is affected by pollution and smoke aerosols.
To conclude, PMA SW DRE at TOA and BOA is 2 or 3 times lower than what we encounter during events like dust outbreaks15
and biomass burning, which occur principally in spring and summer. However, the influence of marine aerosols is permanent,
depending particularly on wind speed.
4 Conclusion
The ChArMEx-ADRIMED campaign that took place in summer 2013 in the Western and Central Mediterranean basins has
served to characterize the aerosol optical, physical and chemical properties, to quantify their direct radiative effect and study20
their implications on the regional climate (Mallet et al., 2016). One of the ground-based instrumented sites was based in Ersa,
Cap Corsica and allowed the study of different aerosol types, particularly the properties and relative impacts of PMA compared
to other aerosol types present in the western Mediterranean basin.
Using FLEXPART back-trajectory simulations and in-situ optical, physical and chemical measurements, we show that Ersa
was impacted by air masses coming from different source regions and bringing different aerosol types. Three main periods25
have been identified, to characterize the relative impacts of the major aerosol types and in particular, a period (22-26 June)
when the Ersa site is mainly affected by PMA. During this period, the Ersa station was influenced by westerly wind, bringing
air masses from Gulf of Lion, Mediterranean coasts of France and Spain and the Bay of Biscay. During this specific event, the
concentration of PMA was relatively high, reaching 6.5 µg m−3, which represents 40% of the total PM10 mass concentration.
Here, an original dataset, obtained from ATOFMS and PILS-IC instruments has been used to study the ageing of PMA. By30
comparing the two instruments, we found that the majority of the time PMA had already undergone chemical reactions and
so were not freshly emitted near Cap Corsica, but rather advected from long-range transport. In particular, during the PMA
period, based on FLEXPART simulations and local wind speed measurements, we distinguished the origin of fresh and aged
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PMA composing the mixing of PMA observed in the Ersa station; we found that fresh PMA were emitted near the station
under high wind speed conditions while aged PMA were most probably originating from the Gulf of Lion (Mediterranean) and
not from the Bay of Biscay (North Atlantic Ocean).
These two original instruments display similar results regarding PMA ageing, and detect different short periods (of few
hours duration) of mostly aged or mostly fresh PMA dominance that we used for our analysis.5
No significant distinction was found between the number size distribution of fresh and aged supermicron PMA, and so the
size distribution was fitted regardless of the ageing of these aerosols. The lognormal modes (4 modes with diameters of 0.04,
0.13, 1.2 and 5.4 µm) found for these PMA were in agreement with previous measurement made by Ovadnevaite et al. (2014)
and Schwier et al. (2015). The PMA episode was also influenced by fine particles, denoted by the high number concentration
of fine particle and by an Angstrom Exponent varying between 0.4 to 2. In parallel, low AOD (mean of 0.11 at 500 nm) and10
SSA (at 440 nm) close to unity also measured at Ersa are typical of the PMA influence. The SW DRF showed the lowest values
at the surface compared to other aerosol regimes with a mean of -11 ± 4 W m−2. At the top of the atmosphere (TOA), the
lowest values were also observed during PMA event (mean of -8 ± 3 W m−2).
The aerosol properties obtained during this PMA event were compared to two other periods encountered during the field
campaign (Dust and BBP). The first period corresponds to a dust outbreak of moderate intensity (16-20 June; Dust), and15
the last period (5-12 July) is characterized by biomass burning that originated in Ukraine mixed with pollution for Southern
Europe (BBP). In terms of physical and chemical properties, our results display large variability in the number and volume size
distribution as well as mass concentrations between the different events. The volume size distribution analyses reveal that the
BBP event is dominated by a fine mode of particles with a modal diameter of 320 nm, while the PMA period is dominated by a
coarse mode with a modal diameter of 1.64 µm. Finally, dust aerosols observed at Ersa are characterized by a modal diameter20
of 2.4 µm, which is found to be consistent with aircraft in-situ observations within dust plumes in the free troposphere during
the airborne portion of ChArMEx-ADRIMED experiment (Denjean et al., 2016).
Concerning the optical properties, our results indicate that the dust event is characterized by a moderate AOD with a mean
of 0.16 ± 0.08 and highest values reaching 0.30 (at 500 nm) associated to a mean AE of 1.4 (calculated between 440 and 870
nm). SSA during the dust episode (0.97 at 440 nm) is found to be high, revealing mostly scattering dust aerosols in this case.25
The most intense optical signature occurs clearly at the end of the campaign during the BBP episode. For this specific period,
a significant scattering coefficient estimated at the surface (mean of 54 Mm−1 at 550 nm, together with moderate AOD (0.23
± 0.07 at 500 nm) and elevated spectral dependence are observed.
In terms of SW DRF, our results showed the highest (lowest) contribution to surface effects during the dust (PMA) event with
-21 ± 11 W m−2 (-11 ± 4 W m−2), with intermediate values (-23 ± 6 W m−2) observed during the BBP episode. All derived30
SW DRF at the surface for the three aerosol types are similar to previous studies in the Western Mediterranean Basin. Similar
results are obtained for the top of the atmosphere (TOA) effect, with the highest values occurring during the dust outbreak (-14
± 6 W m−2) and BBP period (-15± 4 W m−2), while the lowest values were observed during the PMA event (-8± 3 W m−2).
Even though the magnitude of PMA DRF is relatively small compared to Dust and BBP DRF, its impact is permanent due to
the persistency of PMA in the marine atmosphere.35
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Table 1. Transport time (Mean± standard deviation) from Gulf of Lion and North Atlantic Ocean to the Ersa station obtained from Flexpart
simulations analyses (see Sect. 3.1.1)
22 June 23 June 24 June 25 June 26 June
Gulf of Lion : Mean Transport time
Days 0.72± 0.69 0.49± 0.29 0.21± 0.09 0.55± 0.30 1.32± 0.50
North Atlantic Ocean : Mean Transport time
Days 2.88± 0.87 2.50± 0.72 2.94± 1.5 3.23± 1.26 4.45± 1.22
29
Table 2. Caracteristics of the three log-normal modes of aged sea salt aerosols measured by ATOFMS at Ersa station






Table 3. Characteristics of the fit by a lognormal distribution (N, d, σ) for the three periods : Dust, PMA and BBP
Number Concentration N1 d1 σ1 N2 d2 σ2 N3 d3 σ3 N4 d4 σ4
Dust 156 0.06 1.88 389 0.13 1.51 0.11 1.16 1.3 0.02 3 1.47
PMA 1162 0.04 1.46 164 0.13 1.56 0.45 1.2 1.5 0.02 5.4 1.25
BBP 0.13 0.027 0.9 582 0.08 1.79 170 0.22 1.35 0.07 1.5 1.7
Volume Concentration V1 d1 σ1 V2 d2 σ2 V3 d3 σ3 V4 d4 σ4
Dust 0.5 0.18 1.46 0.64 0.26 1.43 0.43 2.36 1.62
PMA 0.09 0.07 1.47 0.44 0.24 1.54 1.02 1.64 1.71 0.18 6.66 1.34
BBP 0.77 0.2 1.54 1.34 0.32 1.33 0.31 2.24 1.55 0.2 6.13 1.36
31
Table 4. Summary of the optical properties (mean and standard deviation) estimated for the three different aerosols regimes: AOD, AE, SSA,
Scattering coefficient (in Mm−1), and instantaneous TOA and BOA radiative effect (in W m−2)
AOD AE SSA Scattering coefficient TOA BOA
500 nm 440-870 nm 440 nm 550 nm
Dust 0.16± 0.08 1.4± 0.3 0.97± 0.03 28± 11 −14± 6 −21± 11
PMA 0.11± 0.08 1.3± 0.4 0.98± 0.02 28± 11 −8± 3 −11± 4
BBP 0.23± 0.07 2.1± 0.2 0.98± 0.03 54± 18 −15± 4 −23± 6
ADRIMED 0.17± 0.1 1.7± 0.5 0.98± 0.03 37± 20 −12± 5 −17± 8
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Figure 1. Average mass spectra for fresh and aged sea salt particles observed during ADRIMED.
Figure 2. Scatterplot of TEOM PM10 mass concentration in function of the PM10 reconstructed mass concentration for the ADRIMED
period.
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Figure 3. Time series of chemical species (in µg m−3), wind speed (m s−1) and direction (°): (a) PMA mass concentration calculated from
PILS-IC measurements , (b) nss-Ca2+ mass concentration measured by PILS-IC measurements, (c) nss-NO−3 mass concentration measured
by the PILS-IC, (d) nss-SO2−4 mass concentration measured by the PILS-IC, (e) nss-NH
+
4 mass concentration measured by the PILS-IC,
(f) Organic mass concentration measured by the ACSM, (g) Black carbon mass concentration measured by the MAAP, (h) nss-K+ mass
concentration measured by the PILS-IC, (i) PM1 mass concentration measured by TEOM PM1, (j) PM10 mass concentration measured by
TEOM PM10 ,(k) Wind speed measured at the Semaphore, (l) Wind direction measured at the Semaphore. The shaded aeras correspond to
the three identified periods, orange for Dust, blue for primary marine aerosols (PMA) and brown for Biomass burning/pollution (BBP).
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Figure 4. Correlation plot of chemical components mass concentrations, PM1 and PM10 mass concentration and wind speed and direction,
during the whole campaign..
Figure 5. Ratio of inorganic sea salt mass concentration (PILS-IC) over PM10 mass concentration (TEOM PM10).
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Figure 6. Maps representing the different zones used for the study of the origin of air masses with Flexpart. (a) Anthropogenic and desert
zones (Red for Spanish coasts, Dark Blue for French coasts, Green for Italy, Blue to Greece, Orange and Yellow for Northern Africa; (b)
Marine zones (G corresponds to Gulf of Lion, B to Bay of Biscay).
36
Figure 7. Time series of air mass sources derived from the Flexpart back trajectory simulations at 500 m from 07/06/2013 to 13/07/2013.
The top figure (a) represents the passage of an air mass through the different zones before they reached Ersa. (b) represents the transport time
of the air masses from each zone in (a) to Ersa.
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Figure 8. FLEXPART maps representing for the top ones ((a), (b) and (c)) the probability density of the back trajectories for the three periods
: Dust, PMA and BBP respectively. The bottom ones ((d), (e) and (f)) represents the mean transport time from the Ersa station for the three
periods: Dust, PMA and BBP respectively. Each backtrajectory starts at 500 m from the Ersa measurement site.
38
Figure 9. Comparison of the two instruments ATOFMS and PILS-IC for inorganic component of sea salt aerosols. The time series represents
the mass ratio of chloride to sodium ions calculated from the PILS-IC measurements. The marker color represents the degree of ageing
determined by the ATOFMS.
Figure 10. PMA concentration measured at Ersa as a function of wind speed for the ADRIMED period. The PMA concentrations have been
averaged by wind speed bins of 1 m s−1. The errorbars represent± 2σ /√N (N is the number of independent measurements). (a): the black
curve correspond to measurements, while the red, blue and green curves correspond to fits parameters by Bressan and Lepple (1985); Taylor
and Wu (1992); Marks (1990). (b): represents fresh (blue curve) and aged (red curve) PMA during the whole campaign. .
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Figure 11. Concentration of sea salt aerosols measured by the PILS IC as a function of wind speed measured at Ersa (a), at the Gulf of
Lion buoy (b) and at the Bay of biscay buoy (c), for the PMA period. An offset of 12h and 60h has been applied between the wind speed
measurements in the Gulf of Lion and the Bay of Biscay respectively and the PMA concentrations observed at Ersa to account for transport
time of the air masses. The PMA concentrations have been averaged by wind speed bins of 1 m s−1. The error bars represent ± 2σ / √N .
Blue curves represents all the PMA measurements, while green and red curves represent fresh and aged PMA respectively.
Figure 12. Number (a) and volume (b) size distribution averaged by periods of Dust, PMA, and BBP using the SMPS and OPS instruments.
The dry diameters range 10 nm to 10 µm. The first and last day of each period was removed to capture the main feature and the maximum
amplitude of the event.
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Figure 13. AERONET volume size distributions averaged for the three periods.
41
Figure 14. Time series of (a) Atmospheric Optical Depth (AOD) at 3 wavelengths ( 440, 500 and 870 nm) measured by the radiometer from
the AERONET network situated at the Semaphore during the ADRIMED campaign, (b) Angstrom exponent calculated from AERONET
data, during the ADRIMED campaign, using the extinction measurements at 440 and 870 nm, (c) Scattering coefficient at three wavelengths
; 450 nm (blue), 550nm (green) and 700 nm (red) measured by the nephelometer situated at Ersa.
42
Figure 15. Aerosol radiative effect at (a) the Top of the Atmosphere (TOA) and (b) the Bottom of the Atmosphere (BOA) represented as a
function of the aerosol optical thickness (AOT) for each of the major periods, retrieved from AERONET.
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3.4 Conclusion
Les observations re´alise´es pendant la campagne de mesure ChArMEx-ADRIMED ont
permis de caracte´riser les ae´rosols marins sur le site de mesure d’Ersa (Cap Corse) pendant
l’e´te´ 2013. Les re´trotrajectoires FLEXPART, combine´es avec les mesures in-situ de distri-
bution granulome´trique et de composition chimique ont permis de repe´rer trois pe´riodes
impacte´es par diffe´rents re´gimes d’ae´rosols et de caracte´riser les impacts relatifs de chacune
de ces espe`ces et en particulier la pe´riode du 22 au 26 juin, ou` la station d’Ersa e´tait ma-
joritairement influence´e par des ae´rosols marins (PMA). En effet, pendant ces cinq jours, la
concentration en masse PM10 des ae´rosols marins a atteint jusqu’a` 6.5 µg m
−3, repre´sentant
plus de 40 % de la masse totale, ce qui en faisait l’espe`ce majoritaire impactant le site. Ainsi
les proprie´te´s physico-chimiques, optiques et radiatives des ae´rosols marins ont pu eˆtre e´va-
lue´es et compare´es a` deux autres pe´riodes sous influence d’ae´rosols de´sertiques et d’origine
anthropique. Pendant la pe´riode PMA, la station d’Ersa e´tait influence´e par des vents de
secteur ouest, transportant des masses d’air du golfe du Lion, des coˆtes me´diterrane´ennes
franc¸aises et espagnoles et du golfe de Gascogne. L’analyse combine´e de la concentration en
masse relative des principaux composants des ae´rosols marins, i.e les ions Na+ et Cl−, et
des mesures de composition chimique des ae´rosols effectue´es avec l’instrument ATOFMS a
permis d’e´tudier le vieillissement des ae´rosols marins impactant la station. En conclusion, la
majorite´ des ae´rosols marins mesure´s sur le site avait de´ja` subit des re´actions chimiques et
n’e´tait donc pas fraichement e´mis au niveau des coˆtes du Cap Corse, mais plutoˆt transporte´s
sur de longues distances. En particulier, pendant la pe´riode PMA, deux origines d’ae´rosols
marins ont e´te´ identifie´es, a` l’aide des mesures de vitesses de vent locales et des re´trotrajec-
toires FLEXPART. Ainsi, des ae´rosols cate´gorise´s comme « frais » avait une origine local
dans des conditions de vents forts alors que des ae´rosols cate´gorise´s comme « aˆge´s » e´taient
probablement originaires du golfe du Lion plutoˆt que du golfe de Gascogne. La distribution
de taille des ae´rosols observe´s pendant la pe´riode du 22 au 26 juin (me´lange d’ae´rosols marins
et d’autres influences) a e´te´ analyse´e. Aucune diffe´rence majeure n’a e´te´ repe´re´e en fonction
du vieillissement des ae´rosols marins. Cependant, les diame`tres des modes issus de l’ajuste-
ment de la distribution de taille sont en accord avec d’autres mesures effectue´es a` Mace Head
(coˆtes irlandaises) (Ovadnevaite et al., 2014) ainsi qu’avec des observations re´alise´es dans la
baie de Calvi, en Corse e´galement. L’influence majoritaire des ae´rosols marins a e´galement
e´te´ note´e par un AOD de 0.11 (a` 500 nm), caracte´ristique d’atmosphe`re marine dans le bas-
sin me´diterrane´en, ainsi que par un coefficient d’angstrom compris entre 0.4 et 2, de´notant
un me´lange de particules fines et grossie`res.
L’impact radiatif direct des ae´rosols pendant la pe´riode PMA e´tait assez faible dans les
courtes longueurs d’ondes. Ainsi a` la surface, l’ERD e´tait en moyenne de -11 ± 3 W m−2 et
de -8 ± 3 W m−2 au sommet de l’atmosphe`re. L’impact radiatif direct des ae´rosols pendant
les deux autres pe´riodes, Dust et BBP, est en comparaison plus important, d’environ -20 W
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m−2 a` la surface et -15 W m−2 au TOA. Cependant, meˆme si le forc¸age radiatif des ae´rosols
marins a une amplitude plus faible, son impact est permanent a` cause de sa pre´sence continue
dans l’atmosphe`re marine.
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Dans ce chapitre, les mode`les atmosphe´rique et de surface, MesoNH et SURFEX, sont
pre´sente´s ainsi que les diffe´rents sche´mas utilise´s dans le mode`le MesoNH. En particulier, le
sche´ma d’e´mission d’ae´rosols marins primaires, base´ sur la parame´trisation d’Ovadnevaite
et al. (2014) et imple´mente´ dans le cadre de ce travail, est pre´sente´ et des tests de sensibi-
lite´ aux diffe´rents parame`tres intervenant dans l’e´mission sont analyse´s. Afin de comprendre
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l’apport du mode`le aux observations pour e´valuer et/ou quantifier le phe´nome`ne du vieillisse-
ment des ae´rosols marins, la contribution et l’importance des parame`tres intervenant dans les
flux d’e´mission a e´te´ analyse´e pour deux situations avec des vitesses de vent similaires et des
hauteurs de vagues diffe´rentes. Une e´tude sur la comparaison avec l’ancien sche´ma d’e´mis-
sion (Schulz et al., 2004) a e´galement e´te´ re´alise´e. Pour finir, les e´tapes de pre´processing
inhe´rentes a` l’utilisation du mode`le sont pre´sente´es.
4.1 Le mode`le MesoNH
MesoNH est un mode`le atmosphe´rique non-hydrostatique a` aire limite´e utilise´ pour la
recherche (Lafore et al., 1997) et de´veloppe´ conjointement par le Laboratoire d’Ae´rologie
(UMR 5560 UPS/CNRS) et le CNRM (UMR 3589 CNRS/Me´te´o-France). Il utilise un sys-
te`me d’e´quations non-hydrostatiques, ce qui lui permet de traiter des situations de petite
(Large Eddy Simulations) et grande (synoptique) e´chelle. Une description de´taille´e du mo-
de`le est disponible sur le site http://mesonh.aero.obs-mip.fr/mesonh52. Les fluctuations
de pression sur la verticale sont autorise´es, comprenant les acce´le´rations verticales ne´cessaires
a` la repre´sentation des processus convectifs. Ce mode`le utilise un syste`me d’e´quations base´
sur l’approximation ane´lastique, i.e les fluctuations de pression ne peuvent pas atteindre le
domaine acoustique.
Il est possible d’utiliser MesoNH en grid-nesting, c’est-a`-dire avec plusieurs domaines imbri-
que´s, pour ame´liorer la re´solution horizontale sur une re´gion spe´cifique. Les diffe´rents do-
maines sont relie´s par deux flux d’informations repre´sentant l’interaction bi-dimensionnelle :
– Un flux descendant les e´chelles spatiales (one-way) permettant de fournir les conditions
limites au domaine inte´rieur par interpolation des champs du domaine exte´rieur a`
chacun de ses pas de temps.
– Un flux remontant les e´chelles spatiales (two-way) permettant de relaxer les valeurs du
domaine exte´rieur vers une moyenne des champs du domaine inte´rieur sur le domaine
de recouvrement des deux domaines a` chaque pas de temps du domaine exte´rieur.
Les simulations 1D, 2D et 3D peuvent eˆtre ope´re´es par MesoNH, afin de repre´senter
des cas ide´alise´s ou re´alistes. Un module de chimie est imple´mente´ dans le mode`le, afin
de reproduire notamment les ae´rosols naturels primaires, dont les ae´rosols marins et les
poussie`res de´sertiques, les ae´rosols secondaires et les interactions chimiques (Tulet et al.,
2005; Grini et al., 2006; Be`gue et al., 2012). MesoNH est couple´ avec un mode`le de surface,
SURFEX qui permet de prendre en compte diffe´rents types de surface, comme la ve´ge´tation,
les villes, les lacs ou les oce´ans qui nous inte´ressent pour cette e´tude. L’un des inte´reˆts du
mode`le MesoNH est le couplage ”on-line”du sche´ma d’ae´rosols avec le rayonnement. Il permet
d’e´tudier l’impact radiatif des ae´rosols et leurs possibles re´troactions sur certaines variables
me´te´orologiques comme la tempe´rature et l’humidite´ relative.
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L’e´tude de l’effet radiatif direct des ae´rosols marins par le mode`le MesoNH implique des
processus dynamiques, chimiques et radiatifs. La suite de cette partie s’attache a` pre´senter
les diffe´rents sche´mas intervenant dans ces simulations.
4.1.1 Sche´ma de Surface
SURFEX (Surface EXTernalise´e) est un code couple´ a` MesoNH et de´veloppe´ a` Me´te´o-
France, utilise´ pour simuler les e´changes surface-atmosphe`re (Masson et al., 2013). Ce mode`le
simule les bilans d’eau et d’e´nergie a` la surface du sol et dans la couche limite de surface en
interaction avec l’atmosphe`re. De plus, il simule e´galement d’autres flux et variables comme
les flux chimiques gazeux et particulaires. La version utilise´e pour cette e´tude est la 7.3.
SURFEX posse`de plusieurs mode`les correspondant a` quatre types de surface : ISBA (sols
naturels (Noilhan et Planton, 1989)), TEB (ville (Masson, 2000)), WATERFLUX (lacs
(Salgado et Le Moigne, 2010)) et SEAFLUX (mers et oce´ans (Redelsperger et al., 2000)).
C’est dans le sche´ma SEAFLUX que se trouvent les e´missions d’ae´rosols marins. Pour les
simulations effectue´es dans cette e´tude, les quatre sche´mas de surface e´taient active´s mais les
sche´mas nous inte´ressant le plus sont ISBA et SEAFLUX. ISBA e´value les flux de surface
(chaleur, humidite´, quantite´ de mouvement) et calcule les variables pronostiques suivantes :
les tempe´ratures de surface et du sol profond ; les contenus en eau de la surface, du sol
profond et a` la surface des ve´ge´taux ; l’eau liquide, l’albe´do et la densite´ du re´servoir de
neige. ISBA calcule les flux turbulents de quantite´ de mouvement et de chaleur sensible et
latente de´gage´s par le syste`me sol-ve´ge´tation suite au flux radiatif net absorbe´.
4.1.2 Sche´ma ae´rosols
Avant de pre´senter la parame´trisation des ae´rosols dans MesoNH, la physique gouvernant
la distribution de taille des ae´rosols est rappele´e.
Distribution de taille des ae´rosols
Une des caracte´ristiques principales des populations d’ae´rosols est leur distribution de
taille. Ce parame`tre est primordiale car il permet de reconnaˆıtre les diffe´rents types d’ae´ro-
sols et de de´finir leur proprie´te´s hygroscopiques et optiques. La distribution qui est ge´ne´ra-














Un mode lognormal est de´fini par trois parame`tres : un diame`tre modal (dpg), un e´cart-
type(σg) et une concentration (N). La distribution de taille en nombre s’exprime en particules
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cm−3. On peut e´galement exprimer la distribution de taille en surface, masse ou volume,
d’unite´ respective µm2 cm−3, µg m−3 et µm3 cm−3. Les distribution en nombre, surface et
volume sont repre´sente´es sur la figure 4.1. Chaque type d’ae´rosol est en ge´ne´ral compose´ de
plusieurs modes lognormaux. On distingue, par ordre de taille, les modes ultrafins, Aitken,
d’accumulation et grossiers.
Figure 4.1 – Distribution de taille en nombre (figure du haut), en surface (figure du milieu) et
en volume (figure du bas) d’une population d’ae´rosols (Seinfeld et Pandis, 2016).
Les ae´rosols dans MesoNH
Les e´missions des ae´rosols sont effectue´es par le mode`le de surface externalise´e (SUR-
FEX) de MesoNH qui envoie ensuite les moments de la distribution de taille au mode`le
atmosphe´rique. On suppose que la distribution de taille des ae´rosols marins est consitue´e
de trois (Schulz et al., 2004) ou cinq modes (Ovadnevaite et al., 2014) lognormaux et ces
modes sont de´crits par leur 0, 3eme et 6eme moment. Ces 3 moments peuvent eˆtre ensuite
transforme´s en variables diagnostiques de distribution de taille ; σ (coefficient de dispersion),
r (rayon median) et N (concentration en nombre) (Tulet et al., 2005). Ce sont les trois para-
me`tres ne´cessaires pour de´crire le spectre granulome´triques des ae´rosols, explicite´ en section
4.1.2. Les puits pour les ae´rosols marins sont la se´dimentation et le lessivage par les nuages
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convectifs. La se´dimentation de´pend de la taille des ae´rosols, les plus grosses particules ayant
une vitesse de se´dimentation plus e´leve´e. Le lessivage suppose que les ae´rosols sont solubles
dans les gouttelettes d’eau de pluie avec un facteur de solubilite´ e´gal a` 0.3.
Ils est important de mentionner que les ae´rosols marins sont inertes dans cette e´tude. En
d’autres termes, ils ne re´agissent ni avec d’autres espe`ces d’ae´rosols ni avec des espe`ces ga-
zeuses.
Dans le mode`le, l’e´volution prognostique de la distribution de taille des ae´rosols est de´-
termine´e par une e´quation de dynamique ge´ne´rale sans solution analytique (Eq. 4.2) (Fried-




ou` n est la fonction de distribution de taille des ae´rosols (particle cm−3) et rp est le rayon
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On peut exprimer f(Mk) en terme de moments.



















On retrouve les trois parame`tres qui de´crivent la distribution de taille lognormale des
ae´rosols, N, r et σ :
















Les simulations lance´es pour cette e´tude sont des simulations a` 1 moment. Cette confi-
guration signifie que seul le moment d’ordre 0 varie. Les deux autres moments sont fixe´s a`
l’initialisation. En d’autres termes, seule la concentration totale varie pendant la simulation,
l’e´cart-type ainsi que le rayon modal sont fixes, pour chaque mode. De plus, la coagulation
des ae´rosols n’a pas e´te´ simule´e, ni la conversion gaz-particules.
Anciens Sche´mas d’e´missions d’ae´rosols marins
La version actuelle de MesoNH contient deux parame´trisations d’e´missions des ae´rosols
marins, Vignati et al. (2001) et Schulz et al. (2004). Pour ces deux parame´trisations, un seul
parame`tre, la vitesse du vent a` 10 m, re´git les e´missions d’ae´rosols marins et trois modes
caracte´risent ces e´missions. Pour Vignati et al. (2001), le diame`tre modal est en nombre,
alors qu’il est en masse pour Schulz et al. (2004), comme pre´sente´ dans le tableau 4.1
Schulz et al. (2004) Vignati et al. (2001)
Diame`tre me´dian en masse σ Diame`tre me´dian en nombre σ
(µm) (µm)
Mode 1 0.28 1.9 0.4 1.9
Mode 2 2.25 2.0 4.0 2.0
Mode 3 15.32 2.0 24.0 3.0
Table 4.1 – Diame`tre et e´cart-type modaux de la distribution de taille lognormale des
parame´trisations de Schulz et al. (2004) et Vignati et al. (2001)
Ces trois modes ont la meˆme de´pendance a` la vitesse du vent, i.e il n’y a pas de de´pendance
de la taille des ae´rosols pour l’e´mission. La parame´trisation de Schulz et al. (2004) est base´e
sur des « look-up tables », alors que la parame´trisation de Vignati et al. (2001) est de´crite

















ou` Ni est fonction de la vitesse du vent selon les e´quations 4.12, 4.13, 4.13 pour chacun
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N3 = 10
0.069U−3.5 (4.14)
La fonction source de Vignati et al. (2001) a e´te´ de´termine´e pour e´tudier les e´missions
d’ae´rosols marins en zone de surf et e´tudier l’e´volution des ae´rosols marins dans un environ-
nement coˆtier. En plus de l’unique de´pendance a` la vitesse de vent, cette spe´cificite´ a e´te´
de´terminante dans le choix de ne pas utiliser cette fonction source pour la mode´lisation a`
haute re´solution des ae´rosols marins dans le bassin me´diterrane´en a` haute re´solution.
Comme pre´cise´ pre´ce´demment, la pre´cision du sche´ma d’e´mission d’ae´rosols marins a un
effet pre´ponde´rant pour l’e´valuation de leurs effets climatiques. L’incertitude sur les e´missions
d’ae´rosols marins de´termine directement l’incertitude sur l’e´valuation du forc¸age radiative de
ces ae´rosols. C’est pourquoi les sche´mas d’e´mission de Schulz et al. (2004) et Vignati et al.
(2001) ont e´te´ remplace´ dans le mode`le MesoNH par le sche´ma d’e´mission d’Ovadnevaite
et al. (2014). Par ailleurs, les sche´mas de Schulz et al. (2004) et Vignati et al. (2001) n’avait
jamais e´te´ teste´ dans le mode`le MesoNH. C’est donc la premie`re fois, par ce travail de the`se,
que les ae´rosols marins font l’objet d’une e´tude spe´cifique avec le mode`le MesoNH.
4.1.3 De´poˆt des ae´rosols marins
Les ae´rosols marins, de fac¸on similaire aux poussie`res de´sertiques, sont perdus par se´di-
mentation et lessivage dans les nuages convectifs. La se´dimentation de´pend de la taille des
ae´rosols, les plus grosses particules ayant une vitesse de se´dimentation plus importante. Le
de´poˆt sec des ae´rosols est de´termine´ par la diffusion Brownienne (Eq. 4.15) et par la vitesse


















Ou` k est la constante de Bolzmann, T la tempe´rature ambiante, ν la viscosite´ cine´matique
de l’air, ρair la densite´ de l’air, g l’acce´le´ration gravitationnelle, ρpi la densite´ des ae´rosols du
mode i, rp le rayon des ae´rosols et Cc le coefficient de glissement. Etant donne´ que les ae´rosols
sont repre´sente´s par des modes lognormaux dans MesoNH, ces formules sont moyenne´es pour







Ou` X repre´sente Dp ou vg.
Le de´poˆt sec des ae´rosols est repre´sente´ selon les e´quations de Seinfeld et Pandis (1997)
et en utilisant le concept de re´sistance de Wesely (1989). La vitesse de friction u∗ ainsi que
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la vitesse de convection w∗ qui interviennent dans ces relations de´pendent des conditions
me´te´orologiques et de surface.
Le de´poˆt humide repre´sente tous les processus liant les ae´rosols aux pre´cipitations. Le
lessivage par les nuages convectifs conside`re que les ae´rosols sont solubles dans les goutte-
lettes de pluie avec un facteur de solubilite´ e´gal a` 0.3. La quantite´ d’ae´rosols collecte´s par
une gouttelette est de´crit par l’efficacite´ de collection E. Ce parame`tre est parame´tre´ dans
MesoNH selon les travaux de Seinfeld et Pandis (1997) et Tost et al. (2006) et est base´ sur
une formulation semi-empirique (Slinn, 1979). Le de´poˆt humide des ae´rosols est de´termine´
de manie`re explicite pour calculer le transfert de masse des ae´rosols dans les gouttelettess et
dans le nuage, en utilisant une approche cine´tique.
4.1.4 Sche´ma radiatif
MesoNH utilise le code du Centre Europe´en de Pre´vision a` Moyen Terme (CEPMMT)
pour traiter le transfert radiatif (Fouquart et Bonnel, 1980; Morcrette et al., 1986). Ce
code est un mode`le radiatif 1D qui ne´glige l’interaction entre les colonnes. Pour calculer les
flux radiatifs, la colonne atmosphe´rique est divise´ en deux parties, fraction de ciel clair et
fraction de ciel nuageux. Les flux radiatifs montants et descendants sont calcule´s en prenant
en compte les processus d’absorption et d’e´mission du rayonnement infrarouge thermique et
les processus de re´flexion, diffusion et absorption du rayonnement solaire par l’atmosphe`re
(dont les ae´rosols) et la surface. Les flux SW sont calcule´s dans 6 bandes spectrales : 3 bandes
entre 0 et 0.68 mum et 3 bandes entre 0.68 et 4 mum. L’absorption de la vapeur d’eau et du
CO2 est prise en compte dans l’intervalle 0.68-4 mum et les ae´rosols sont pris en compte dans
la fraction de ciel clair de la colonne atmosphe´rique. L’effet radiatif des ae´rosols marins est
de´termine´ a` partir de trois parame`tres optiques ; AOD (Atmospheric Optical Depth), SSA
(Single Scattering Albedo) et facteur d’assyme´trie, a` plusieurs longueurs d’ondes. Le calcul
des flux LW utilise le sche´ma RRTM (Rapid Radiation Transfer Model) qui est actuellement
ope´rationnel au CEPMMT (Mlawer et al., 1997). De part leur large spectre granulome´trique,
les ae´rosols marins peuvent inte´ragir avec le rayonnement SW et LW. Les deux plages de
longueurs d’ondes sont aborde´es dans cette e´tude. Le sche´ma de transfert radiatif est appele´
toutes les 20 minutes dans les simulations de cette e´tude.
4.2 De´veloppements apporte´s au mode`le
4.2.1 Sche´ma d’e´mission d’Ovadnevaite et al. (2014)
Le nouveau sche´ma d’e´mission qui a e´te´ imple´mente´ est base´ sur la parame´trisation d’
Ovadnevaite et al. (2014). Comme indique´ pre´ce´demment dans la section 2.2.2, cette para-
me´trisation est base´e sur des mesures expe´rimentales d’eddy covariance en pleine mer dans
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l’oce´an Atlantique Nord (campagne bateau SEASAW (Norris et al., 2012)) et sur des mesures
in-situ re´alise´es a` la station d’observation GAW de Mace Head. Ces observations ont e´te´ re´a-
lise´es pendant une pe´riode d’activite´ biologique faible. La distribution de taille des ae´rosols
marins est de´crite par 5 modes lognormaux dont les diame`tres modaux sont compris entre
18 nm et 850 nm (Tableau 4.2). Les deux premiers repre´sentent les particules ultra-fines ; les
deux modes suivant repre´sentent le mode d’accumulation et le cinquie`me mode repre´sente le
mode grossier.
Contrairement aux sche´mas de Schulz et Vignati, ces cinq modes ont une de´pendance
diffe´rente aux diffe´rents facteurs re´gissant l’e´mission. Ainsi, pour certaines conditions de
vitesse de vent ou de hauteur de vagues, un mode va eˆtre pre´fe´rentiellement e´mis par rapport
aux autres. Cette particularite´ est plus re´aliste, car on a vu pre´ce´demment que la taille des
ae´rosols marins e´mis de´pendait des conditions exte´rieures. En particulier les ae´rosols forme´s
par e´cre´tage, pour des vitesses de vent supe´rieures a` 8 m s−1 qui se situent dans le mode
grossier. Chacun des cinq modes e´mis est de´termine´ par une fonction, Fi(ReHw), qui de´pend
d’un nombre de Reynolds, ReHw, qui est calcule´ a` partir de la vitesse de friction a` la surface
de l’eau, u∗ [m s−1], la hauteur significative des vagues, Hw [m], et par la viscosite´ cine´tique
de l’eau, νw [m
2 s−1], selon l’e´quation 4.18. Le parame`tre νw de´pend de la tempe´rature de








Mode 1 0.018 1.37 104.5 (ReHw -1 10
5)0.556
Mode 2 0.041 1.50 0.0442 (ReHw -1 10
5)1.08
Mode 3 0.09 1.42 149.6 (ReHw -1 10
5)0.545
Mode 4 0.23 1.53 2.96 (ReHw -1 10
5)0.79
Mode 5 0.85 1.85 0.51 (ReHw -2 10
5)0.87
Table 4.2 – Diame`tre modal, e´cart-type modal et le flux total en nombre en fonction du
nombre de Reynolds (ReHw) de la distribution de taille lognormale utilise´s dans la parame´-
trisation d’Ovadnevaite et al. (2014).
L’e´quation 4.19 de´crit le flux d’e´missions des ae´rosols marins en fonction de leur taille.
Fi(ReHw) repre´sente le flux par mode i, D le diame`tre sec de la particule, σ l’e´cart-type
ge´ome´trique et Dpg le diame`tre me´dian.

















Dans le mode`le MesoNH, tous les ae´rosols e´mis sont conside´re´s comme inorganiques
primaires (masse volumique et proprie´te´s optiques). Cependant, Partanen et al. (2014) qui a
e´galement utilise´ cette fonction source pour estimer le forc¸age direct et indirect des ae´rosols
marins au niveau global avec le mode`le ECHAM-HAMMOZ a conside´re´ qu’une partie des
flux d’e´missions correspondait a` des ae´rosols marins organiques et a de´termine´ leur fraction
en masse base´e sur la parame´trisation de Rinaldi et al. (2013). Cette parame´trisation est
fonction de la concentration en chlorophylle a a` la surface de l’eau (donne´es satellitaires
issues des extrations GlobColour) et de la vitesse du vent. Cependant, elle inclut un de´calage
temporel de 8 jours et est plus adapte´e a` des simulations globales et long-termes qu’a` des
cas d’e´tudes comme les simulations ADRIMED et SAFMED+ re´alise´es dans le cadre de ce
travail. La possible pre´sence d’ae´rosols marins organiques n’a donc pas e´te´ teste´e dans ce
travail de the`se.
4.2.2 Croissance hygroscopique des ae´rosols marins
A l’origine, le calcul des proprie´te´s optiques des ae´rosols marins ne prenait en compte que
la masse se`che des particules. Cependant, la taille des ae´rosols marins, et donc leur proprie´te´s
optiques, sont fortement de´pendant de l’humidite´ relative, comme pre´sente´ dans la section
2.3.4. Afin de prendre en compte la croissance hygroscopique des particules, la parame´tri-
sation de Gerber (1985) a e´te´ rajoute´e pour le calcul des proprie´te´s optiques. L’e´quation
4.20 de´termine le rayon humide des ae´rosols en fonction de l’humidite´ relative (RH (%)) et














C1 C2 C3 C4
0.7664 3.079 2.573 10−11 -1.424
Table 4.3 – Valeurs des constantes valides pour les ae´rosols marins utilise´es pour la crois-
sance hygroscopiques des ae´rosols selon la parame´trisation de Gerber (1985).
Cette relation a e´te´ valide´e pour des humidite´s relatives allant jusqu’a` 95 % (Fan et Toon,
2011). Les facteurs de croissance pour les modes 1, 3 et 5 de la parame´trisation d’Ovadnevaite
et al. (2014) sont pre´sente´s sur la figure 4.2.
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(a) (b) (c)
Figure 4.2 – Facteur de croissance (GF) en fonction de l’humidite´ relative (RH) pour les
modes 1 (a), 3 (b) et 5 (c) de la parame´trisation d’Ovadnevaite et al. (2014).
La croissance hygroscopique des ae´rosols marins avec cette parame´trisation varie peu avec
la taille des particules. Cependant, le rayon est double´ entre une RH de 50 % et une RH de
95%.
Cette parame´trisation modifie le rayon des particules ainsi que leur masse, de´sormais
constitue´e pour partie d’eau liquide et de chlorure de sodium.
4.3 Tests de Sensibilite´
Pour de´terminer l’apport de la parame´trisation d’Ovadnevaite et al. (2014) et l’impor-
tance des diffe´rents parame`tres y intervenant, des tests de sensibilite´ ont e´te´ re´alise´s. Les
diffe´rents parame`tres teste´s sont tout d’abord la viscosite´ cine´matique de l’eau et sa de´pen-
dance a` la salinite´ et a` la tempe´rature de l’eau, puis la hauteur significative des vagues et la
vitesse du vent a` 10 m.
4.3.1 Viscosite´ cine´matique de l’eau
La salinite´ de surface de l’eau de la mer Me´diterrane´e est sujette a` des variations et
des gradients assez importants. On rencontre ainsi des valeurs allant de 36 a` 40 (Sevault
et al., 2014), comme on peut l’observer sur la figure 4.3 qui repre´sente la salinite´ moyenne en
surface dans la mer Me´diterrane´e pour les anne´es 1980 a` 2012. Les mode`les globaux utilisent
ge´ne´ralement une valeur fixe de salinite´ (35  (Partanen et al., 2014), 33 (Ma˚rtensson
et al., 2003; Sofiev et al., 2011)).
La salinite´ de l’eau de mer a un effet sur sa viscosite´ et sa tension de surface, qui vont a`
leur tour avoir un effet sur la quantite´ de couverture moutonneuse ainsi que sur le phe´nome`ne
d’e´clatement des bulles.
La tempe´rature de l’eau influe quant a` elle sur la tension de surface de l’eau, sa densite´
et sa viscosite´. Elle a donc un impact sur la production d’ae´rosols marins via les bulles et la








Table 4.4 – Viscosite´ cine´matique νw de l’eau de mer pour diffe´rentes tempe´ratures de l’eau
de mer (Tw) et pour une salinite´ de 35 g.kg
−1 selon la parame´trisation de Sharqawy et al.
(2010).
Figure 4.3 – Carte repre´sentant la salinite´ en surface moyenne de la mer Me´diterrane´e pour les
anne´es 1980-2012 et les mois d’e´te´ (JAS), simule´e par le mode`le CNRM-RCSM4. Figure extraite
de Sevault et al. (2014).
formation des vagues de´ferlantes (Thorpe et al., 1992; Callaghan et al., 2012) ainsi que sur
la couverture moutonneuse (Lewis et Schwartz, 2004).
La sensibilite´ de la viscosite´ cine´matique de l’eau en fonction de la salinite´ et de la
tempe´rature de l’eau est pre´sente´e sur la figure 4.4. Pour des tempe´ratures allant de 0° C
a` 40° C et pour des salinite´ de 10, 15 ,28, 30, 35 et 39 . On remarque tout d’abord que
la variation de la salinite´, pour toutes les valeurs de tempe´rature n’impacte que tre`s peu la
viscosite´ cine´matique. Ainsi, pour une tempe´rature fixe et a` deux salinite´ extreˆmes (10
et 39 ), la diffe´rence de viscosite´ est au maximum de 6%. Au contraire, la variation de
tempe´rature induit une variation de viscosite´ beaucoup plus importante. En effet, pour une
salinite´ fixe, la viscosite´ a` 0° C est environ 66% plus importante que la viscosite´ a` 20° C
et jusqu’a` 200% plus importante que la viscosite´ a` 40° C. Comme vu pre´ce´demment, cette
valeur ne varie que tre`s peu en fonction de la salinite´.
Ainsi, contrairement a` l’influence de la salinite´ sur la viscosite´, la tempe´rature de l’eau
de mer a donc une importance non ne´gligeable. Les variations de salinite´ rencontre´es dans
la mer Me´diterrane´e n’auront donc pas d’influence significative sur la viscosite´ cine´matique
et en conse´quence sur l’e´mission des ae´rosols marins. De ce fait, l’effet de la variation de la
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Figure 4.4 – Viscosite´ cine´matique de l’eau de mer en fonction de la tempe´rature de l’eau de mer
(de 0°C a` 40°C) et pour des salinite´s de 28, 30, 35 et 39 .
salinite´ sur la production d’ae´rosols marins en mer Me´diterrane´e est donc conside´re´ comme
ne´gligeable et la salinite´ a e´te´ fixe´e a` 35 g/kg dans le sche´ma d’e´mission du mode`le.
Finalement, l’effet de la viscosite´ dynamique sur le nombre de Reynolds a e´te´ e´value´ pour
diffe´rentes conditions de vitesse de friction du vent et de hauteur significative des vagues
(Fig. 4.5). Pour ce faire, ces deux parame`tres ont e´te´ regroupe´s en un seul qui correspond a`
u∗×Hw. Ainsi, l’impact de la viscosite´ est e´value´ pour toutes les valeurs de Re que l’on peut
rencontrer.
Figure 4.5 – Nombre de Reynols repre´sente´ en fonction de valeurs u∗ et Hw croissantes, pour trois
viscosite´s cine´matiques diffe´rentes. En rouge ν(T40, S10), en vert ν(T20, S30) et en bleu ν(T0, S39)
Pour des valeurs de Re infe´rieures la valeur seuil de 1×105, il n’y a pas d’e´mission d’ae´-
rosols marins dans le sche´ma d’Ovadnevaite et al. (2014) et pour des valeurs comprises entre
1×105 et 2×105, seuls les quatre premiers modes sont e´mis. Plus les conditions me´te´orolo-
giques (vitesse de friction et hauteur significative des vagues) sont importantes, plus Re va
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atteindre des valeurs fortes. De plus, la diffe´rence de viscosite´ a e´galement un plus grand
impact pour u∗×Hw plus important. Ainsi, plus la viscosite´ est faible, et donc la SST e´leve´e,
plus Re est important. La diffe´rence entre deux viscosite´ cine´matique a` 0° C et 40° C se
traduit par une diffe´rence de facteur 3 sur Re pour des conditions me´te´orologiques extreˆmes.
4.3.2 Contribution de la hauteur significative des vagues et de la
vitesse du vent a` la fonction source
La vitesse du vent a` la surface est exprime´e en fonction de la vitesse de friction dans cette
parame´trisation. La vitesse de friction est exprime´e dans MesoNH selon l’e´quation 4.3.2 :
u∗ =
√
Cd × u10 (4.21)
Ou` Cd repre´sente le coefficient de traine´e (« drag coefficient » en anglais) et u10 le module
du vent a` 10 m.
L’objet de cette section est d’e´tudier l’impact de la hauteur des vagues pour des conditions
de vent similaires sur les flux d’e´mission, afin de quantifier la contribution de ces deux
parame`tres a` l’e´missions des ae´rosols marins. Cette e´tude porte sur deux situations diffe´rentes
rencontre´es pendant la simulation ADRIMED. En effet, lors de ce cas d’e´tude, le 21 juin 2013
0000 UTC, une de´pression se de´place au-dessus de l’oce´an Atlantique Nord jusqu’au golfe de
Gascogne aux alentours du 23 juin 0000 UTC. Lors de son de´placement, les vitesses de vent
atteignent plus de 25 m s−1 et les hauteurs significatives des vagues 8 m. Les flux d’e´mission
associe´s atteignent jusqu’a` 1.0 µg m−2 s−1. Pour cette situation, la date du 22 juin 1800 UTC
a e´te´ choisi (Fig. 4.6 (a)) car les flux d’e´mission sont proches de la coˆte francaise, et les vagues
se sont fortement de´veloppe´es. La seconde situation se situe dans le bassin me´diterrane´en
ouest (Fig. 4.6 (b)) pendant un cas de tramontane, le 24 juin 0600 UTC. Les vitesses de vent
sont aussi importantes que pour la premie`re situation, mais le fetch est beaucoup plus court.
De ce fait, les hauteurs de vagues sont e´galement plus faibles.
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Figure 4.6 – Cartes pre´sentant la vitesse et direction du vent a` la surface ((a) et (b)) ainsi
que la hauteur significative des vagues ((c) et (d)) sur les deux domaines d’e´tude : Oce´an
Atlantique (22 juin 1800 UTC) et mer Me´diterrane´e (24 juin 0600 UTC).
Pour ces deux dates et domaines, les valeurs maximales ainsi que les moyennes de vitesse
de vent a` la surface, hauteur significative des vagues et flux d’e´mission sont pre´sente´es dans
le tableau 4.5.
Les figures 4.7 (a) et (b) pre´sentent la hauteur significative des vagues en fonction de la
vitesse du vent, pour les domaines Atlantique et Me´diterrane´e respectivement. Les vitesses
de vent sont similaires pour les deux cas, contrairement a` la hauteur significative des vagues.
Pour des vitesse de vent de 17.6 m s−1, la hauteur significative des vagues atteint plus de 6 m
en Atlantique alors qu’elle atteint 4 m dans le bassin Me´diterrane´e. Les figures 4.7 (c) et (d)
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pre´sentent les flux d’e´mission en fonction de la vitesse du vent, pour les domaines Atlantique
et Me´diterrane´e, respectivement. La vitesse du vent a` la surface atteint la meˆme valeur
maximale (17.6 m s−1) pour les deux situations, bien que la moyenne soit plus importante
sur le domaine Atlantique (10.2 ± 4.5 m s−1 > 5.8 ± 3.4 m s−1). Les flux d’e´mission sont
cependant diffe´rents pour les deux cas. Ainsi, pour la situation en Atlantique, les flux sont
plus importants et ils atteignent une valeur maximale de 0.95 µg m−2 s−1 pour des vitesses
de vent de 17 m s−1. Pour le second cas, les flux atteignent 0.80 µg m−2 s−1 pour les meˆmes
vitesses de vent. La diffe´rence en terme de flux d’e´mission est donc assez importante, de
l’ordre de 19 %. Ce re´sultat indique clairement que la prise en compte de la hauteur des
vagues pour l’e´mission des ae´rosols marins est primordiale. Cette e´tude a e´te´ re´alise´e pour
un temps donne´ mais l’impact de la prise en compte de la hauteur significative des vagues
sur les flux d’e´mission d’ae´rosols marins est visible. Ce re´sultat est de ce fait particulie`rement
important pour les cas d’e´tude ou` les fetchs sont forts diffe´rents.
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Figure 4.7 – Les figures (a) et (b) pre´sentent la hauteur significative des vagues en fonc-
tion de la vitesse du vent pour le domaine Oce´an Atlantique et bassin me´diterrane´en Ouest
respectivement. Les figures (c) et (d) pre´sentent les flux totaux d’e´mission en fonction de la
vitesse du vent pour le domaine Oce´an Atlantique et bassin me´diterrane´en Ouest respecti-
vement. Les figures (a) et (c) correspondent au 22 juin 1800 UTC et les figures (b) et (d) au
24 juin 0600 UTC.
102 Chapitre 4. MesoNH - Pre´sentation et de´veloppements
Hw U10 Flux
mean max mean max mean max
Mediterranee 0.7 ± 1.0 4.1 5.8 ± 3.4 17.6 0.1 ± 0.2 0.8
Atlantique 3.9 ± 1.4 6.6 10.2 ± 4.5 17.6 0.3 ± 0.3 0.9
Table 4.5 – Statistiques (moyenne, e´cart-type, valeur maximal) de la vitesse du vent, de
la hauteur des vagues et des flux d’e´missions sur les deux zones ; oce´an Atlantique et mer
Me´diterrane´e.
Pour information, les e´quations utilise´es pour calculer les diffe´rents scores statistiques
sont pre´sente´es en annexe B.
4.3.3 Comparaison entre deux sche´mas d’e´mission : Schulz et al.
(2004) et Ovadnevaite et al. (2014)
L’objectif premier de l’imple´mentation d’un nouveau sche´ma d’e´mission des ae´rosols ma-
rins primaires dans le mode`le MesoNH e´tait d’ame´liorer la repre´sentation de ces e´missions.
Dans cette section, la comparaison entre le sche´ma d’e´mission de Schulz et al. (2004), note´
SCH01, (pre´sente´ section 4.1.2) et celui d’Ovadnevaite et al. (2014), note´ OVA14, est pre´sen-
te´e pour la simulation ADRIMED. Pour cela on se base essentiellement sur la mode´lisation
des flux d’e´missions au niveau re´gional ainsi que sur la concentration en masse observe´e a` la
station de mesure d’Ersa. Les analyses lie´es a` l’e´valuation du sche´ma OVA14 sont pre´sente´es
par la suite, dans la section 5.2.
Flux d’e´mission simule´s
Les cartes repre´sente´es sur la figure 4.8 pre´sentent les flux d’e´mission en masse pour les
dates du 18, 20, 22 et 24 juin 2013 a` 1200 UTC pendant la simulation ADRIMED. Les figures
du haut, milieu et bas sont respectivement les re´sultats de la simulation SCH01, OVA14 et
leur diffe´rence.
Globalement, pour les deux sche´mas, les ae´rosols marins sont e´mis dans les meˆmes zones mais
avec une amplitude plus importante pour SCH01. Les zones d’e´missions principales pendant
la pe´riode ADRIMED sont donc la mer d’Alboran et au large des coˆtes portugaises (18
juin 1200 UTC), le golfe de Gascogne et les coˆtes marocaines (20 juin 1200 UTC), l’oce´an
Atlantique Nord (ou` les e´missions sont de loin les plus importantes) (22 juin 1200 UTC)
et enfin le golfe du Lion le 24 juin 1200 UTC. La premie`re diffe´rence importante entre les
deux sche´ma re´side dans l’amplitude des e´missions. Ainsi les flux sont similaires dans l’oce´an
Atlantique le 22 juin a` 1200 UTC et dans le golfe du Lion le 24 a` 1200 UTC pour SCH01
alors qu’on observe un gradient entre les deux zones pour OVA14. On retrouve ainsi l’effet
de la prise en compte de la hauteur des vagues dans les processus d’e´missions des ae´rosols
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marins (Section 4.3.2). Les flux d’e´missions maximaux dans l’oce´an Atlantique atteignent
3.88 µg m−2 s−1 pour SCH01 et 1.05 µg m−2 s−1 pour OVA14. Il y a donc un facteur 4 entre
les deux sche´mas. Au niveau du golfe du Lion, les flux atteignent 4.5 µg m−2 s−1 e´galement
pour SCH01 alors que les valeurs maximales simule´es par OVA14 ne de´passent pas 0.70 µg
m−2 s−1. La diffe´rence entre ces deux sche´mas est donc plus particulie`rement marque´es en
mer Me´diterrane´e comme on peut l’observer sur les figures 4.8 (k) et (l).
On remarque ensuite que les flux maximaux simule´s par SCH01 le 24 juin a` 1200 UTC
ne sont pas situe´s dans le golfe du Lion mais au niveau de la mer Adriatique alors qu’OVA14
y simule des flux ne´gligeables. Cette diffe´rence est d’ailleurs marque´e par une valeur de 5.61
µg m−2 s−1 entre les deux sche´mas. En moyenne, sur tout le domaine, les flux d’e´missions
sont quatre fois plus importants pour SCH01 que pour OVA14 (Tableau 4.6). Ces premiers
re´sultats indiquent donc tout d’abord que le sche´ma SCH01 simule des e´missions beaucoup
plus importantes que le sche´ma OVA14 et que les valeurs y sont e´quivalentes aussi bien dans
l’oce´an Atlantique que dans les mers Me´diterrane´e ou Adriatique, contrairement a` OVA14 qui
simule des flux moins important dans le bassin me´diterrane´en que dans l’oce´an Atlantique.
SCH01 OVA14 Difference
18 juin Moyenne 0.34 ± 0.42 0.07 ± 0.09 0.27 ± 0.37
1200 UTC Max 3.39 0.47 3.37
20 juin Moyenne 0.28 ± 0.33 0.06 ± 0.07 0.23 ± 0.28
1200 UTC Max 3.78 0.46 3.78
22 juin Moyenne 0.53 ± 0.68 0.14 ± 0.20 0.40 ± 0.52
1200 UTC Max 3.9 1.05 3.35
24 juin Moyenne 0.32 ± 0.47 0.07 ± 0.10 0.25 ± 0.39
1200 UTC Max 5.61 0.70 5.61
Table 4.6 – Statistiques (moyenne, e´cart-type et valeur maximal) des flux d’e´missions des
deux sche´mas (Schulz et al. (2004) et Ovadnevaite et al. (2014)) pour quatre dates : 18, 20,
22 et juillet a` 1200 UTC.
Concentration en masse a` la surface
Apre`s avoir compare´ les flux au niveau re´gional, nous disposons des concentrations en
masse a` la surface mesure´es a` la station d’Ersa pour e´valuer a` e´chelle locale les deux sche´mas
d’e´mission. Cependant, il faudrait bien e´videmment augmenter le nombre d’observations et
cette premie`re analyse fournit toutefois une premie`re information. La figure 4.9 pre´sente la
concentration en masse en ae´rosols marins sur le site d’Ersa, du 18 au 26 juin 2013. La courbe
bleue repre´sente les observations du PILS-IC, et les courbes rouges et violettes repre´sentent
respectivement la concentration mode´lise´e avec les sche´mas OVA14 et SCH01. La droite noire
pointille´e repre´sente les observations effectue´es sur les filtres Dekati.
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Figure 4.8 – Comparaison entre les flux d’e´mission en masse mode´lise´s pendant la simu-
lation ADRIMED avec les sche´mas d’e´mission Schulz et al. (2004) ((a), (b), (c) et (d)) et
Ovadnevaite et al. (2014) ((e), (f), (g) et (h)). Les diffe´rence entre les flux d’e´missions du
sche´ma de Schulz et al. (2004) et d’Ovadnevaite et al. (2014) sont repre´sente´es figures (i),
(j), (k) et (l). Les quatre dates repre´sente´es sont les 18, 20, 22 et 24 juin 2013 1200 UTC.
Les e´chelles de couleur sont diffe´rentes pour les deux simulations et pour la diffe´rence des
flux d’e´mission.
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On remarque tout d’abord que la corre´lation temporelle avec les observations est mauvaise
pour les deux sche´mas, respectivement de 0.27 et 0.24 pour SCH01 et OVA14. Cependant
on observe plusieurs diffe´rences pour les deux cas. Premie`rement, du 19 au 22 juin, les
amplitudes de la concentration en masse sont diffe´rentes pour SCH01 et OVA14, de l’ordre
de 15 µg m−3 et 8 µg m−3, respectivement. Elles suivent ensuite un sche´ma temporel diffe´rent,
OVA14 simulant ses maxima de concentrations aux meˆmes moments que les observations. La
concentration en masse observe´e a` la station d’Ersa est beaucoup plus faible et ne de´passe
pas 5 µg m−3 pendant cette pe´riode. Les deux sche´mas surestiment donc la concentration
en masse a` la surface d’un facteur 3 pour SCH01 et 1.6 pour OVA14. Pour cette premie`re
pe´riode, le sche´ma d’OVA14 a donc une meilleure repre´sentativite´ que SCH01.
A partir du 22 juin, les deux sche´mas ont des comportements divergents et la diffe´rence
est plus marque´e. On observe des pics de concentrations a` des instants diffe´rents pour les
deux sche´mas. Ainsi, pour OVA14, des concentrations de 3 µg m−3 sont simule´s a` la station
d’Ersa le 22 juin apre`s-midi alors que SCH01 ne simule qu’une concentration tre`s faible
(< 1 µg m−3). Le maximum de concentration est atteint au meˆme moment pour les deux
sche´ma, le 24 juin vers minuit. Cependant elle est beaucoup plus importante par SCH01 (>
30 µg m−3) que par OVA14 (∼ 5 µg m−3), de´finie par un facteur 6 entre les deux sche´mas.
OVA14 est donc plus proche des mesures in-situ dont la valeur maximale est de 6 µg m−3.
Ce re´sultat est e´galement note´ par une dispersion des valeurs plus proche des observations
pour OVA14 (1.53, 4.46 et 1.76 pour OVA14, SCH01 et les observations, respectivement).
Le biais est cependant e´quivalent pour les deux sche´mas mais de signe diffe´rent pour cette
seconde pe´riode (0.95 µg m−3 pour SCH01 et -1.12 µg m−3 pour OVA14).
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Figure 4.9 – Comparaison entre la concentration en masse des ae´rosols marins observe´e
a` Ersa et la concentration en masse simule´e par les deux sche´mas : Schulz et al. (2004) et
Ovadnevaite et al. (2014) a` Ersa.
Schulz et al. (2004) Ovadnevaite et al. (2014)
Corr 0.27 0.24
Biais 0.95 -1.12
std (Obs) 1.76 1.76
std (Mode`le) 4.46 1.53
Table 4.7 – Corre´lations et biais entre la concentration en masse mesure´e par le PILS-IC a`
Ersa et les concentrations en masse simule´es par le mode`le a` Ersa avec les sche´mas d’e´mission
de Schulz et al. (2004) et d’Ovadnevaite et al. (2014)
La diffe´rence observe´e entre ces deux sche´mas peut eˆtre explique´e en deux points. Le
premier concerne la distribution de taille des modes caracte´risant les ae´rosols marins. Le
sche´ma de Schulz et al. (2004) a` un spectre granulome´trique qui ne prend pas en compte les
plus petites particules (diame`tre me´dian en masse du mode 1 : 0.28 µm) et qui au contraire
prend en compte des particules jusqu’a` un diame`tre me´dian (en masse) de 15.32 µm. Le
sche´ma d’Ovadnevaite et al. (2014) a` un spectre granulome´trique beaucoup plus pre´cis pour
les particules fines et ultrafines (3 modes de diame`tre modal allant de 0.018 a` 0.09 µm). En
revanche, les particules grossie`res ont un diame`tre maximal de 6 µm (diame`tre me´dian de
0.85 µm pour le mode 5). La concentration en masse, proportionnelle au rayon au cube, est
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donc fortement influence´e par les plus grosses particules. Ceci peut donc expliquer en partie
la surestimation de la concentration en masse e´mise par le sche´ma de Schulz et al. (2004) par
rapport au sche´ma d’Ovadnevaite et al. (2014). Le deuxie`me point concerne la de´pendance
de la fonction source aux parame`tres intervenant dans l’e´mission. On a pu observer sur
les figures 4.8 que les flux d’e´mission e´taient beaucoup plus important, d’un facteur quatre
environ, pour SCH01 que pour OVA14. Les deux sche´mas utilisant le meˆme parame´trisation
pour le transport et le de´poˆt des particules, si SCH01 e´met plus de particules, cela impacte
force´ment la concentration en masse a` la surface. C’est ce que l’on observe a` la station de
mesure d’Ersa.
4.4 Nesting et Forc¸age
Cette dernie`re partie porte tout d’abord sur une des particularite´s du mode`le MesoNH ;
l’imbrication de plusieurs domaines. Les me´thodes de forc¸ages et d’appel aux champs me´-
te´orologiques sont ensuite e´voque´es.
4.4.1 Grid nesting
Des domaines imbrique´s ont e´te´ utilise´s pour la simulation du cas d’e´tude ADRIMED.
Le domaine principal, appele´ domaine pe`re, s’e´tend de l’oce´an Atlantique a` l’extre´mite´ Est
du bassin me´diterrane´en et a une re´solution horizontale de 15 km × 15 km. Pour pouvoir
prendre en compte des effets de plus petite e´chelle ou des effets de relief, il est ne´cessaire de
descendre en re´solution. Pour re´duire les couˆts de calcul, on utilise le grid nesting, c’est-a`-dire
l’imbrication de plusieurs domaines de re´solutions diffe´rentes. Ainsi, pour cette simulation,
deux domaines imbrique´s ont e´te´ rajoute´s au domaine principal. Le deuxie`me domaine, ap-
pele´ domaine fils, a une re´solution horizontale de 3 km × 3 km et est centre´ au niveau de la
Corse. Le troisie`me domaine est doublement imbrique´. Il est centre´ au niveau du Cap Corse,
afin de mieux repre´senter le relief proche de la station de mesure d’Ersa, et a une re´solution
de 0.5 km × 0.5 km. Ces trois domaines sont repre´sente´s sur la figure 4.10.
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(a) (b) (c)
Figure 4.10 – Domaines pe`re (a), fils (b) et petit-fils (c) utilise´s pour la simulation ADRI-
MED, de re´solution horizontale respective de 15 × 15 km, 3 × 3 km et 0.5 × 0.5 km.
Afin d’e´valuer l’apport du grid-nesting et de la re´solution horizontale a` 0.5 × 0.5 km,
nous avons compare´ les observations me´te´orologiques (Tempe´rature, humidite´ relative (RH),
vitesse (WS) et direction (WD) du vent) obtenues a` la station de mesure d’Ersa avec les
re´sultat de la simulation. La comparaison de ces quatre parame`tres est repre´sente´e sur les
figures 4.11 (a) a` (d). Sur ces quatres figures, les observations sont repre´sente´es en bleu ma-
rine et les simulations a` 15 km et 500 m de re´solution horizontale en bleu clair et rouge,
respectivement.
En ce qui concerne la tempe´rature, l’amplitude journalie`re est mieux repre´sente´e par le do-
maine a` 500 m, de´note´e par une amplitude plus proche des observations (ecart-type de 1.7
et 2.6 pour les re´solutions de 15 km et 500m et de 3.7 pour les observations). Le biais est
e´galement re´duit de 2 a` 1.5 en augmentant la re´solution horizontale, contrairement a` la corre´-
lation temporelle qui reste inchange´e (0.85). La tempe´rature ayant une de´pendance diurnale
forte (rayonnement solaire), la corre´lation temporelle n’est donc pas le parame`tre qui illustre
le mieux la capacite´ du mode`le a` la repre´senter.
Contrairement a` la tempe´rature, la corre´lation temporelle pour l’humidite´ relative est si-
gnificativement ame´liore´e en passant d’une re´solution de 15 km a` 500 m et on passe ainsi
d’une corre´lation de 0.25 a` 0.61. La dispersion augmente le´ge`rement (de 12.9 a` 14), se rap-
prochant e´galement des observations (20.2). Cependant, le biais est le´ge`rement augmente´
en ame´liorant la re´solution (-8.6% a` -10.8%). Concernant la vitesse du vent, on remarque
que la simulation a` 15 km est tre`s e´loigne´e des observations et ne suit pas le meˆme sche´ma
temporel, ce qui est caracte´rise´ par la tre`s faible corre´lation (0.06). Bien que la corre´lation
entre les observations et la simulation a` 500 m ne soit pas significative (0.38), on note tout
de meˆme une nette ame´lioration de ce score. Le biais est e´galement presque re´duit de moitie´,
on passe ainsi d’une sous-estimation de -0.6 m s−1 a` une sur-estimation de 0.38 m s−1. Enfin,
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la direction du vent est e´galement mieux repre´sente´e par la simulation a` plus fine re´solution,
avec un biais sensiblement re´duit (22.1 a` 3.1) et une corre´lation qui devient significative (0.39
a` 0.58). On note particulie`rement un biais le 22 juin en fin de journe´e pour la simulation a` 15
km, conjointement a` une sous-estimation forte de la vitesse du vent. Pour finir, on observe
que les deux simulations surestime la direction du vent a` partir du 24 juin d’environ 80°. Si
la re´solution horizontale plus fine sur ce petit domaine ame´liore la repre´sentation des effets
locaux, les de´rives du mode`le au niveau re´gional ont tout de meˆme un impact (direction du
vent a` partir du 24 juin).
La repre´sentation de ces quatre parame`tres est donc ame´liore´e avec l’apport des domaines
imbrique´s, autant en terme de corre´lation temporelle qu’en amplitude des valeurs. Le grid
nesting apporte ainsi une plus value significative dans la repre´sentation des parame`tres me´-
te´orologiques a` fine e´chelle.
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(a) (b)
(c) (d)
Figure 4.11 – Comparaison de la repre´sentation de la tempe´rature (a), de l’humidite´ relative
(b) et de la vitesse (c) et direction du vent (d) a` la station d’Ersa pour les simulations a` 15
km et 500 m de re´solution horizontale avec les observations.
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Temperature RH WS WD
15 km 0.5 km 15 km 0.5 km 15 km 0.5 km 15 km 0.5 km
Corr 0.85 0.85 0.25 0.61 0.06 0.38 0.39 0.58
Biais 2.0 1.5 -8.6 -10.8 -0.6 0.38 22.1 3.1
std(Obs) 3.7 3.7 20.2 20.2 4.0 4.0 64.6 64.6
std(Mode`le) 1.7 2.6 12.9 14.0 4.3 4.7 72.6 72.2
Table 4.8 – Scores entre la mode´lisation de la tempe´rature, de RH, ainsi que de la vitesse
et de la direction du vent a` Ersa simule´es a` 15 km et 500m de re´solution, en comparaison
avec les observations
4.4.2 Forc¸ages me´te´orologiques
Les simulations pre´sente´es au chapitre suivant utilisent le meˆme forc¸age me´te´orologique.
Les analyses du centre europe´en (ECMWF), d’une re´solution horizontale de 0.14 × 0.14 ° et
verticale de 91 niveaux avant le 25 juin 2013 et 137 niveaux par la suite, sont utilise´es pour
la pre´paration des fichiers atmosphe´riques initiaux. Ce forc¸age est re´alise´ sur tout le domaine
pour le de´part de la simulation, le 12 juin 0000 UTC puis toutes les 6 heures et uniquement
aux limites late´rales du domaine pe`re pour la suite de la simulation. La hauteur significative
des vagues provient des re´analyses ERA-Interim du centre europe´en (re´solution horizontale
de 1.125°). Ce forc¸age est e´galement effectue´ toutes les 6 heures. Etant donne´ que le mode`le
de surface ne pronostique pas la hauteur des vagues, ces valeurs sont interpole´es a` chaque
pas de temps a` partir des forc¸ages. La tempe´rature de surface de l’eau (SST) est constante
pendant toute la simulation et est repre´sente´e sur la figure 4.12.
Figure 4.12 – Tempe´rature de surface de l’eau utilise´e pour la simulation ADRIMED.
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La simulation ADRIMED se de´roule sur une pe´riode de 2 semaines, ce qui repre´sente une
dure´e assez longue et une de´rive des champs me´te´orologiques a e´te´ observe´e. Afin d’empeˆcher
la dynamique du mode`le de de´river au cours de la simulation, plusieurs solutions existent.
Il est possible d’appliquer la technique dite du ”nudging” ou de forcer le mode`le sur tout
le domaine avec les donne´es me´te´orologiques du centre europe´en. La premie`re me´thode,
le nudging, consiste en un rappel fre´quent des champs de vent, tempe´rature et humidite´
relative des donne´es utilise´e pour le forc¸age. L’inconve´nient de cette technique est la perte
d’information a` petite e´chelle, d’autant plus contraignante pour les simulations ayant une
re´solution horizontale fine.
La deuxie`me technique est plus brutale puisque les champs sont force´s apre`s quelques jours
de simulation, et le mode`le a besoin d’un temps de spin-up pour re´imposer sa physique.
L’avantage de cette technique est que le mode`le est libre d’appliquer sa propre physique
sans contrainte pendant le reste de la simulation (excepte´ sur les bords du domaine). Ces
deux me´thodes ont e´te´ teste´es pour la simulation ADRIMED. Le nudging a e´te´ applique´
du 18 juin 0000 UTC au 27 juin 0000 UTC pour les domaines pe`re et fils, de re´solution
horizontale respective de 15 km et 3 km, avec une constante de temps de rappel (pour les
champs de vent, tempe´rature et humidite´ relative) de 6 heures. Le forc¸age sur le domaine
complet a e´te´ applique´ le 18 juin 0000 UTC et le 22 juin 0000 UTC. Les meilleurs re´sultats
ont e´te´ obtenu avec la me´thode du forc¸age sur tout le domaine. De plus, l’utilisation du
grid nesting ame´liore significativement la repre´sentation des variables vent, tempe´rature et
humidite´ relative, et cette technique permet de conserver cet apport. De ce fait, un rappel
aux champs me´te´orologiques du centre europe´en sur le domaine complet a e´te´ effectue´ a` deux
reprises, le 18 juin 0000 UTC et le 22 juin 0000 UTC. Ce forc¸age concerne uniquement ces
variables, les champs ae´rosols e´tant conserve´s.
4.5 Conclusion
Le mode`le MesoNH utilise´ pour l’e´tude nume´rique de l’e´mission, du transport et des
effets radiatifs des ae´rosols marins a e´te´ pre´sente´ dans ce chapitre. Les diffe´rents sche´mas
intervenant dans leur simulation, i.e les sche´mas de surface (SURFEX) et d’ae´rosols ainsi
que le sche´ma radiatif ont e´te´ de´crits. Les de´veloppements apporte´s au mode`le ont ensuite
e´te´ pre´sente´s, en commenc¸ant par le nouveau sche´ma d’e´missions d’ae´rosols marins base´ sur
la parame´trisation d’Ovadnevaite et al. (2014). La nouveaute´ apporte´e par ce sche´ma est sa
de´pendance a` l’e´tat de la mer, via la hauteur significative des vagues, ainsi qu’a` la salinite´ et a`
la tempe´rature de surface de l’eau. De plus, une parame´trisation base´e sur le travail de Gerber
(1985) repre´sentant la croissance hygrosocopique des ae´rosols marins a e´te´ e´galement rajoute´e
pour le calcul de leurs proprie´te´s optiques. Les tests de sensibilite´ des diffe´rents parame`tres
de la fonction source d’Ovadnevaite et al. (2014) ont mis en e´vidence le fait que la variation
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de la salinite´ n’impactait pas de manie`re significative les flux d’e´mission, alors que la SST
pouvait avoir une influence importante. Ensuite, la comparaison entre deux situations ou` les
vitesses de vent a` la surface e´taient identiques alors que les hauteurs de vagues diffe´raient
a mis en e´vidence l’importance de la prise en compte de la hauteur significative des vagues
pour les e´missions d’ae´rosols marins.
Enfin, la comparaison entre le sche´ma d’e´missions de Schulz et al. (2004), anciennement
imple´mente´ dans MesoNH, avec celui d’Ovadnevaite et al. (2014) a e´te´ re´alise´e, notamment
en ce qui concerne leur de´pendance aux parame`tres d’e´mission pour le cas d’e´tude d’ADRI-
MED. Au niveau re´gional, les flux d’e´mission sont re´duits d’un facteur 4 avec OVA14. Au
niveau local, par rapport aux concentrations en masse observe´es a` la station d’Ersa, le nou-
veau sche´ma simule des valeurs beaucoup plus proches des observations. Ainsi, la dispersion
et les valeurs maximales observe´es sont plus proches des valeurs simule´es avec le sche´ma
d’Ovadnevaite et al. (2014) qu’avec le sche´ma de Schulz et al. (2004). Enfin, les particula-
rite´s de la simulation ADRIMED, contenant 3 domaines imbrique´s et force´es plusieurs fois
pendant son de´roulement sont pre´sente´es. L’apport du grid nesting pour la repre´sentation
des variables me´te´orologiques (tempe´rature, humidite´ relative, vitesse et direction du vent)
a e´te´ pre´sente´ ainsi que les avantages du forc¸age sur le domaine complet par rapport au
nudging pour ce cas d’e´tude.
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Ce chapitre pre´sente les re´sultats des e´tudes nume´riques re´alise´es avec le mode`le MesoNH.
Deux cas d’e´tude ont e´te´ e´tudie´s spe´cifiquement. Le premier correspond a` la campagne de me-
sure ChArMEx-ADRIMED et se de´roule du 12 au 27 juin 2013. Cette e´tude a servi a` e´valuer
le nouveau sche´ma d’e´mission (Ovadnevaite et al., 2014) imple´mente´ dans le mode`le, pour
des conditions me´te´orologiques spe´cifiques (vents mode´re´s), a` l’aide des nombreuses observa-
tions in-situ re´alise´es pendant cette campagne de mesure. Le second cas d’e´tude correspond a`
la campagne de mesure SAFMED+ et repre´sente un vol instrumente´, le 10 juillet 2014, pen-
dant un cas de vent fort (mistral/tramontane). Dans une premie`re partie (Section 5.1.2), la
situation me´te´orologique de ces deux pe´riodes est d’abord pre´sente´e ainsi que leur repre´sen-
tation par le mode`le. L’origine des ae´rosols marins observe´s a` Ersa pour les deux simulations
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est ensuite e´tudie´e, notamment a` l’aide des flux d’e´missions, des concentrations massiques
a` la surface ainsi que de la charge en ae´rosols inte´gre´e sur la colonne atmosphe´rique. Dans
une deuxie`me partie (Section 5.2) et dans le cadre de la campagne ChArMEx-ADRIMED,
une e´tude sur la concentration en masse et en nombre ainsi que sur la granulome´trie des
ae´rosols marins a e´te´ re´alise´e et compare´e avec les observations in-situ sur les diffe´rents sites
de mesure (Ersa, Marseille, Barcelone). Le deuxie`me cas d’e´tude (SAFMED+) est supporte´
par des mesures (concentration en nombre des ae´rosols et proprie´te´s optiques) effectue´es a`
bord de l’avion de recherche ATR-42 de SAFIRE, entre Marseille et le sud de la Corse. Cette
e´tude a permis notamment d’e´tudier plus spe´cifiquement les proprie´te´s optiques et les effets
radiatifs directs (ERD) des ae´rosols marins dans les courtes et grandes longueurs d’onde lors
d’un cas de mistral.
5.1 Pre´sentation des simulations ADRIMED et SAF-
MED+
5.1.1 Configuration des simulations
ADRIMED
Comme indique´ pre´ce´demment, la premie`re simulation a e´te´ re´alise´e pour la pe´riode de
la campagne ADRIMED. Celle-ci commence le 12 juin 0000 UTC et se termine 27 juin 0000
UTC 2013, sur un domaine me´diterrane´en de 300 × 400 mailles horizontales (Fig. 5.1 (a)).
(a) (b) (c)
Figure 5.1 – Domaines pe`re, fils et petit-fils utilise´s pour la simulation ADRIMED, utilisant
une re´solution horizontale de 15 × 15 km, 3 × 3 km et 0.5 × 0.5 km, respectivement.
Du 12 au 18 juin 0000 UTC, la simulation a e´te´ re´alise´e sur le seul domaine pe`re, d’une
re´solution horizontale de 15 × 15 km. A partir du 18 juin 0000 UTC et jusqu’a` la fin de la
simulation, deux domaines imbrique´s de re´solution horizontale respective de 3 km × 3 km et
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500 × 500 m ont e´te´ rajoute´s (Fig. 5.1 (b) et (c)). Ces deux domaines permettent de mieux
repre´senter les diffe´rents processus intervenant dans l’e´mission et le transport des ae´rosols
marins. L’apport du grid nesting a e´te´ mis en e´vidence dans la section 4.4. Le centrage sur la
Corse et le Cap Corse a e´te´ choisi pour mieux repre´senter l’environnement proche du site de
mesure d’Ersa, dont les donne´es expe´rimentales sont principalement utilise´es pour e´valuer ce
sche´ma d’e´mission. La re´solution verticale est la meˆme pour les trois domaines, 64 niveaux
verticaux allant jusqu’a` une altitude de 22 km. Les 30 premiers niveaux se situent sous les
1000 m, ce qui permet de repre´senter la couche limite a` fine e´chelle. L’e´tirement vertical est
de 7% dans la premie`re couche (jusqu’a` 400 m d’altitude) et de 12 % dans la seconde (avec
une hauteur maximale de maille de 1000 m).
Toutes les se´ries temporelles des variables simule´es sur la station d’Ersa sont pre´sente´es en
utilisant les simulations d’une re´solution horizontale de 0.5 × 0.5 km du 18 juin a` la fin de
la simulation (voir section 4.4).
SAFMED+
Comme mentionne´ pre´ce´demment, la seconde simulation e´tudie´e ici a e´te´ re´alise´e pour
la pe´riode du vol instrumente´ qui a eu lieu le 10 juillet 2014 de 1021 UTC a` 1408 UTC
dans le cadre de la campagne de mesure ChArMEx/SAFMED+. La simulation de´marre le
8 juillet 0000 UTC afin d’initialiser le mode`le avec un spin-up de deux jours. Le domaine
utilise´ est plus petit que celui de´fini pour la simulation ADRIMED car le panache d’ae´rosols
marins observe´ dans le golfe du Lion et sur la zone Marseille-Corse est principalement e´mis
localement (Fig. 5.2). Sa re´solution horizontale est de 5 × 5 km et sa re´solution verticale est
identique a` celle utilise´e pour la simulation ADRIMED (64 niveaux verticaux).
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Figure 5.2 – A gauche, le domaine utilise´ pour la simulation SAFMED+, utilisant une
re´solution horizontale de 5 km × 5 km. La trajectoire de l’avion est repre´sente´e en noir. A
droite, la trajectoire de l’avion est repre´sente´e en fonction de son altitude.
Le forc¸age me´te´orologique est effectue´ sur le domaine complet au de´marrage de la simu-
lation, et le forc¸age aux bords du domaine est effectue´ toutes les 6 heures avec les analyses
ECMWF. Le pas de temps utilise´ pour calculer la trajectoire de l’avion est de 60 sec.
5.1.2 Repre´sentation de la dynamique
ADRIMED
Pour e´valuer la repre´sentation de la dynamique par le mode`le, nous disposons de plu-
sieurs types d’observations. En premier lieu, les analyses du Centre Europe´en permettent
d’e´valuer la dynamique au niveau re´gional, a` plusieurs niveaux verticaux. Dans cette e´tude
sont essentiellement pre´sente´es la vitesse et direction du vent a` 10 m ainsi que la hauteur
significative des vagues qui sont les parame`tres primordiaux teste´s pendant ces simulations
pour la formation des ae´rosols marins primaires.
En deuxie`me lieu, les stations me´te´orologiques fixes et sur boue´es (re´seau Me´te´o-France) per-
mettent d’e´valuer les sorties du mode`le sur plusieurs points au niveau local et a` la surface.
Ainsi, les donne´es de la station me´te´orologique installe´e a` la station d’Ersa, ainsi que les
donne´es de vent mesure´es au Se´maphore (a` quelques kilome`tres d’Ersa), les boue´es installe´es
au niveau du Golfe du Lion, du Golfe de Gascogne et pre`s de la coˆte d’Azur ont e´te´ utilise´es
(Fig. 5.3).
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Figure 5.3 – Position des trois boue´es du re´seau Me´te´o-France, situe´es dans le golfe de
Gascogne, le golfe du Lion et proche de la coˆte d’Azur.
Sur la figure 5.4, les champs de vent a` 10 m et 100 m issus des analyses ECMWF sont
pre´sente´s pour plusieurs dates qui correspondent au de´but (13 juin 0000 UTC), au milieu
(19 et 22 juin 0000 UTC) et a` la fin (26 juin 0000 UTC) de la simulation. Les hauteurs
significatives des vagues sont e´galement pre´sente´es pour les meˆmes dates sur la figure 5.4.
En de´but de simulation, pendant la pe´riode de spin-up, le bassin me´diterrane´en ouest n’est
pas impacte´ par de forts vents. A partir du 19 juin 0000 UTC, l’Oce´an Atlantique est soumis
a` des vents forts d’origine Nord-Ouest, se dirigeant vers le Golfe de Gascogne. Ces vents
atteignent des vitesses de 20 m s−1 a` 10 m et plus de 25 m s−1 a` 100 m d’altitude. En fin
de simulation, le 26 juin 0000 UTC, le vent s’est calme´ dans l’oce´an Atlantique Nord, alors
qu’il est plus fort dans le golfe du Lion (∼ 15 m s−1) ainsi qu’au large du Portugal.
En ce qui concerne la hauteur significative des vagues, on aperc¸oit tout d’abord un gradient
tre`s prononce´ entre l’oce´an Atlantique et la mer Me´diterrane´e. Dans l’oce´an Atlantique, les
hauteurs significatives de vagues varient entre moins d’un me`tre et 8 m (le 22 juin 0000 UTC,
associe´es a` des vents de plus de 20 m s−1). En revanche, en mer Me´diterrane´e, les hauteurs
significatives de vagues sont infe´rieures a` 3 m pendant cette pe´riode. Comme indique´ pre´-
ce´demment, nous disposons des donne´es de hauteurs de vagues acquises sur les boue´es du
re´seau Me´te´o-France, dans le golfe de Gascogne, dans le golfe du Lion et au niveau de la
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coˆte d’Azur, proche de Nice. Ces donne´es sont repre´sente´es par des cercles dont le remplis-
sage indique la valeur, sur la meˆme e´chelle que les sorties du mode`le. Pendant cette pe´riode,
si les vitesses de vent atteintes au niveau de l’oce´an Atlantique et de la mer Me´diterrane´e
sont assez similaires, ce n’est pas le cas de la hauteur significatives des vagues. En effet, les
valeurs rencontre´es dans l’oce´an Atlantique peuvent eˆtre jusqu’a` deux fois plus e´leve´e que
celles rencontre´es en mer Me´diterrane´e. Les observations et le mode`le sont globalement en
tre`s bon accord sur ces trois boue´es, comme indique´ plus pre´cise´ment dans le tableau 5.1 et
les figures 5.8 (a), (b) et (c).
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Figure 5.4 – Cartes issues des analyses ECMWF repre´sentant le vent a` 10 m et a` 100 m
et la hauteur significative des vagues pendant la pe´riode ADRIMED. A gauche le vent a` 10
m, au centre le vent a` 100 m et a` droite les hauteurs de vagues. (a), (b) et (c) pour le 13
juin 0000 UTC, (d), (e) et (f) pour le 19 juin 0000 UTC, (g), (h) et (i) pour le 22 juin 0000
UTC et (j), (k) et (l) pour le 26 juin 0000 UTC. Les observations de hauteurs de vagues
issues des boue´es du re´seau Me´te´o-France ont e´te´ ajoute´es sur les cartes, au niveau du golfe
de Gascogne, du golfe du Lion et de la coˆte d’Azur.
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Dans un premier temps, nous pre´sentons les comparaisons effectue´es a` la boue´e du Golfe
du Lion et a` la station de mesure d’Ersa pour l’intensite´ et la direction du vent. Tout
d’abord, les figure 5.5 (a) et (b) ainsi que le tableau 5.1 indiquent que le mode`le repre´sente
correctement ces variables. En effet, la corre´lation entre les observations et le mode`le au
niveau de la boue´e du golfe du Lion est de 0.87 pour la vitesse du vent et de 0.73 pour
la direction du vent, avec un biais respectif de 0.56 m s−1 et de 22.11°. La dispersion est
similaire pour les observations et le mode`le, respectivement de 4.57 m s−1 et 3.57 m s−1 pour
la vitesse du vent et de 90.80° et 80.68° pour la direction du vent. Au niveau du golfe de
Gascogne, la corre´lation entre les observations et le mode`le est e´galement bonne (0.71 pour
la vitesse du vent et 0.66 pour sa direction), avec un biais respectif de -0.35 m s−1 et de
0.29°. La dispersion est similaire pour les observations et le mode`le, respectivement de 2.71
m s−1 et 2.93 m s−1 pour la vitesse du vent et de 116.49° et 120.35° pour la direction du vent.
Par rapport aux deux premie`res boue´es e´tudie´es, la repre´sentation du vent par le mode`le au
niveau de la Coˆte d’Azur est un peu moins bonne. En effet, la corre´lation pour la vitesse du
vent est cette fois-ci de 0.42 avec un biais plus important (1.51 m s−1). La corre´lation pour la
direction du vent est un peu meilleure, avec une valeur de 0.61, alors que le biais de -29.94°
est plus important. En outre, la dispersion est bien repre´sente´e pour la vitesse du vent sur
la Coˆte d’Azur, elle est de 2.67 et de 2.82 pour les observations et le mode`le respectivement
et de 85.35 et 86.70 pour la direction du vent.
L’analyse des points aux boue´es indiquent donc une bonne capacite´ du mode`le a` reproduire
la direction et la vitesse du vent a` l’ouest du bassin, contrairement a` la boue´e localise´e au
large de la Coˆte d’Azur.
Figure 5.5 – Vitesse et direction du vent au niveau de la boue´e du Golfe du Lion, compa-
raison entre le mode`le et les observations.
Dans un second temps, les vitesses et directions du vent a` Ersa ont e´galement e´te´ e´value´es
5.1. Pre´sentation des simulations ADRIMED et SAFMED+ 123
a` l’aide des observations re´alise´es a` la station me´te´orologique du Se´maphore (Fig. 5.6). Cette
figure indique que le mode`le reproduit de manie`re assez satisfaisante la direction du vent sur
la pe´riode e´tudie´e sauf a` partir du 24 juin 0000 UTC. En effet, du 24 juin 0000 UTC au 26 juin
0000 UTC, le mode`le simule un vent provenant du Nord-Ouest alors que dans les observations,
le vent est d’origine Ouest. Du 18 au 22 juin, la direction du vent est correctement repre´sente´e
par le mode`le, a` part trois pics courts a` 300°qui ne sont pas dans la simulation et un le´ger
biais ne´gatif. En paralle`le, la vitesse du vent est repre´sente´e convenablement par le mode`le,
avec de le´gers biais positifs et ne´gatifs. On note e´galement un le´ger de´calage temporel pour la
vitesse du vent, le mode`le e´tant un peu en avance par rapport aux observations. La corre´lation
temporelle qui n’est donc pas tre`s e´leve´e est de 0.36 a` la station d’Ersa.
Figure 5.6 – Vitesse et direction du vent a` la station d’Ersa, comparaison entre le mode`le
et les observations.
Comme la pe´riode du 22 au 26 juin est importante dans le cadre de notre e´tude, nous
avons e´tudie´ plus spe´cifiquement la dynamique autour du 24 juin, lorsque le biais dans la
direction du vent est identifie´ (Fig. 5.6)
La section 4.4.2 mettait l’accent sur la difficulte´ de repre´senter correctement la me´te´o-
rologie sans de´rive du mode`le pendant la simulation, et en particulier pendant la pe´riode
proche du 24 juin. On s’inte´resse donc particulie`rement a` la repre´sentation du vent a` 10 m
par le mode`le.
Pour cette analyse, les champs de vents a` 10 m du centre europe´en ont e´te´ compare´s aux
sorties du mode`le (Fig. 5.7) pour trois dates : 24 juin 0000 UTC, 24 juin 1200 UTC et 25 juin
0000 UTC. Pour rappel, le dernier forc¸age me´te´orologique sur le domaine complet pendant
la simulation a eu lieu le 22 juin 0000 UTC. Le 24 juin 0000 UTC, le Golfe du Lion est sous
l’influence de vents O-N-O assez forts, atteignant les 20 m s−1. Le mode`le reproduit bien
cette situation mais au niveau du Cap Corse, le front est mode´lise´ un peu plus au sud que
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les analyses. Cette diffe´rence s’intensifie le 24 juin 1200 UTC. Les analyses indiquent que le
Cap corse est sous influence Ouest alors que pour le mode`le, Ersa est sous influence de vent
venant du Nord-Ouest. On retrouve la meˆme situation le 25 juin 0000 UTC.
Ainsi, malgre´ une repre´sentation globale du vent a` 10 m satisfaisante, la repre´sentation
du front un peu trop au sud au niveau d’Ersa a une conse´quence sur l’origine des masses
d’air impactant le site de mesure les jours suivants. Au lieu d’eˆtre impacte´e par des masses
d’air provenant d’ouest (golfe du Lion), la station d’Ersa est sous l’influence de masses d’air
provenant du nord, du golfe de Geˆnes, ou` les vitesses de vent a` 10 m et les hauteurs de vagues
sont moins importantes. Ceci peut e´galement expliquer la moins bonne repre´sentation des
variables me´te´orologiques a` la boue´e Azur, qui se situe au niveau de cette zone.
En paralle`le de la vitesse et direction du vent, nous avons e´tendu les comparaisons aux
hauteurs significatives des vagues. Cette variable n’e´tant pas diagnostique´e par MesoNH,
elle est interpole´e temporellement entre chaque forc¸age. La comparaison entre les sorties du
mode`le et les mesures effectue´es aux boue´es sur trois sites (Golfe du Lion, Golfe de Gascogne
et Coˆte d’Azur) (Fig. 5.8) entre le 18 juin 0000 UTC et le 26 juin 0000 UTC montre une
tre`s bonne repre´sentation de la hauteur significative des vagues sur ces stations. En effet,
la corre´lation entre le mode`le et les observations est de 0.93, 0.95 et 0.83 pour chaque site,
respectivement. L’amplitude des valeurs est e´galement tre`s proche pour le mode`le et les
observations, bien que le mode`le sous-estime le´ge`rement ces valeurs (Tableau 5.1). Ainsi, le
biais entre les observations et le mode`le est faible, respectivement de -0.30, -0.07 et -0.14 et
la dispersion des observations et du mode`le sont tre`s proches, respectivement de 0.97 et 0.90
dans le golfe du Lion, de 0.94 et 0.82 dans le golfe de Gascogne et de 0.34 et 0.40 au niveau de
la Coˆte d’Azur. La dispersion des donne´es nous indique e´galement que les hauteurs de vagues
subissent moins de variations sur la Coˆte d’Azur que dans le golfe du Lion ou de Gascogne.
On note aussi que l’effet combine´ de la re´solution horizontale des donne´es du CEP (moins
bonne que celle de MesoNH) et de l’interpolation temporelle provoque un effet de lissage de
la variabilite´ des vagues.
Meˆme si le mode`le ne pronostique pas la hauteur significative des vagues, le forc¸age du centre
europe´en d’une re´solution de 1.125° est suffisant pour repre´senter correctement cette variable.
De ce fait, ce re´sultat justifie l’utilisation de la fonction source d’Ovadnevaite et al. (2014).
Ces variables sont repre´sente´es pour les trois boue´es sur la figure 5.8 et les diffe´rents scores
sont pre´sente´s dans le tableau 5.1.
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Figure 5.7 – Cartes repre´sentant le vent a` 10 m a` trois dates diffe´rentes. A gauche les
analyses ECMWF et a` droite la sortie du mode`le. (a) et (b) pour le 24 juin 0000 UTC, (c)
et (d) pour le 24 juin 1200 UTC et (e) et (f) pour le 25 juin 0000 UTC.
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(a) (b)
(c)
Figure 5.8 – Hauteur significative des vagues aux trois boue´es situe´es dans le Golfe du Lion
(a), le Golfe de Gascogne (b) et proche de la coˆte d’Azur (c). La simulation est repre´sente´e
en rouge et les observations en bleu.
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Golfe du Lion Golfe de Gascogne Coˆte d’Azur Ersa
Corr 0.93 0.95 0.83
Hw Biais -0.30 -0.07 -0.14
(m) std(Obs) 0.97 0.94 0.34
std(Mode`le) 0.90 0.82 0.40
Corr 0.87 0.71 0.42 0.36
WS Biais 0.56 -0.35 1.51 1.86
(m s−1) std(Obs) 4.57 2.71 2.67 3.95
std(Mode`le) 3.57 2.93 2.82 4.65
Corr 0.73 0.66 0.61 0.44
WD Biais 22.11 0.29 -29.94 2.52
(°) std(Obs) 90.80 116.49 85.35 64.64
std(Mode`le) 80.68 120.35 86.70 79.80
Table 5.1 – Hauteur significative des vagues, vitesse et direction du vent : Comparaison
entre mode`le et observations sur quatre sites de mesure ; Golfe du Lion, Golfe de Gascogne,
Coˆte d’Azur et Ersa.
Finalement, l’analyse des comparaisons entre le mode`le et les observations sur la pe´riode
de campagne ADRIMED indique que le mode`le reproduit de manie`re assez satisfaisante la
vitesse du vent, sa direction ainsi que la hauteur significative des vagues. On note e´galement
que la situation me´te´orologique, en plus de la topographie, est assez complexe au niveau du
Cap Corse pour le second e´pisode e´tudie´. La station de mesure se retrouve donc, dans la
simulation, influence´e par des masses d’air provenant du Nord-Ouest. On verra dans la suite
de l’e´tude que ce biais dans la dynamique a des conse´quences sur le transport du panache
d’ae´rosols marins et sur les concentrations simule´es en surface a` Ersa.
Pendant la pe´riode ou` on observe ce biais de la dynamique, afin de comparer les concen-
trations et granulome´tries mesure´es a` Ersa, nous utilisons dans la suite de l’e´tude deux autres
positions situe´es plus au sud, en plus de la station de mesure d’Ersa (Fig. 5.9). La premie`re se
situe dans le bassin alge´ro-provenc¸al, non loin des coˆtes ouest de la Corse (8.26°N 41.79°E),
et la deuxie`me se situe au sud-ouest de la Corse (8.97°N 41.89°E, ∼ 700 m asl). La mode´li-
sation de ce cas d’e´tude particulier, avec cette dynamique Ouest-Est, ce front situe´ proche
du Cap Corse et le relief complexe dans le bassin me´diterrane´en Nord-Ouest a ne´cessite´
cette adaptation. Ce ne serait pas force´ment ne´cessaire pour d’autres cas d’e´tude ayant une
dynamique diffe´rente comme c’est le cas pour le de´but de la simulation ou` la dynamique est
mieux repre´sente´e.
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Figure 5.9 – Carte repre´sentant l’emplacement des positions choisies dans le panache d’ae´-
rosols marins. En blanc : 8.26°N 41.79°E. En rouge : 8.97°N 41.89°E, ∼ 700 m asl.
SAFMED+
La deuxie`me pe´riode e´tudie´e correspond a` la campagne de mesures SAFMED+. Les
conditions me´te´orologiques observe´es du 8 au 10 juillet 2014 sont diffe´rentes de celles ren-
contre´es lors d’ADRIMED et sont caracte´rise´es par un cas de mistral fort. Le mistral est un
vent re´gional provoque´ par une de´pression vers le nord de l’Italie, dans le Golfe de Geˆnes,
et un anticyclone localise´ sur l’Espagne, le Golfe de Gascogne et jusqu’au Sud-Ouest de la
France. Ce vent est accompagne´ de rafales de vent pouvant atteindre les 100 km h−1. La
direction du mistral au niveau de Marseille est nord-ouest.
Afin de caracte´riser cet e´pisode de mistral, les champs de vent en surface issus des analyses
ECMWF ainsi que leur repre´sentation par le mode`le sont pre´sente´s sur la figure 5.10.
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Figure 5.10 – Cartes repre´sentant le vent a` 10 m a` trois dates diffe´rentes : le 8 Juillet a`
0600 UTC, en de´but de simulation, le 10 juillet a` 0600 UTC et a` 1800 UTC avant et apre`s
le vol. A gauche les analyses ECMWF et a` droite les simulations MesoNH.
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Comme on peut le voir sur la figure 5.10, la re´gion du golfe du Lion est impacte´e par
de forts vents a` 10 m, de direction Nord-Ouest, de la coˆte d’Azur a` la Sardaigne. La zone
survole´e par l’avion de recherche, au large de Marseille et de la Corse est e´galement impacte´e
par des vents forts. Les analyses du centre europe´en indiquent des vitesses de vent a` 10 m
allant jusqu’a` 15 m s−1 sur le golfe du Lion et au large de Marseille en de´but de simulation,
le 8 juillet a` 0600 UTC. Quelques heures avant le de´but du vol instrumente´, le 10 juillet a`
0600 UTC, la situation me´te´orologique est similaire dans le golfe du Lion. Les vents se sont
renforce´s et atteignent des vitesses de´passant les 20 m s−1. Par effet Venturi, le vent en sortie
des bouches de Bonifacio, entre le sud de la Corse et le nord de la Sardaigne, atteint des
vitesses importantes, de l’ordre de 16 m s−1. A l’inverse, les vitesses de vent sont faibles au
nord de la Corse, ne de´passant pas les 6 m s−1. Apre`s le vol instrumente´, a` 1800 UTC, la di-
rection du vent est identique dans le golfe du Lion mais les vitesses de vent sont redescendues
autour des 15 m s−1. Le 10 juillet a` 1800 UTC, les figure 5.10 (e) et (f) illustrent clairement
le trajet de ce vent re´gional, du golfe du Lion a` Lampedusa, avec des vitesses de vent e´leve´es,
en opposition aux vitesses beaucoup plus faibles dans le reste du bassin me´diterrane´en (< 9
m s−1).
Les donne´es issues des boue´es situe´es dans les golfes de Gascogne et du Lion ainsi qu’au
large de la Coˆte d’Azur ont e´galement servi a` e´valuer cette simulation (tableau 5.2). Durant
SAFMED+, la hauteur des vagues, l’intensite´ et la direction du vent sont bien repre´sente´es
par le mode`le au niveau du golfe du Lion, avec des corre´lations respectives de 0.82, 0.87
et 0.76. La vitesse du vent a` 10 m atteint donc des valeurs maximales de 17 m s−1 le 10
juillet. Il y a un le´ger biais positif pour la direction du vent qui est constante (∼ 320°) les
9 et 10 juillet dans la simulation, alors que les observations indiquent une direction de vent
constante autour de 300°. Le biais pendant cette simulation pour la direction du vent est de
19.15°. Cependant, il n’est pas significatif et n’impactera pas les e´missions d’ae´rosols marins
pendant cette pe´riode.
La hauteur des vagues et la vitesse du vent sont e´galement bien repre´sente´es dans le golfe de
Gascogne (corre´lation respective de 0.75 et 0.75) et au large de la Coˆte d’Azur (corre´lation
respective de 0.61 et 0.69). Cependant la direction du vent dans le golfe de Gascogne n’a une
corre´lation que de 0.16 et la dispersion des valeurs mode´lise´e est trois fois plus faible que
celle des mesures (21.34° et 74.67° respectivement).
En re´alite´, la direction du vent est quasiment toujours constante autour de 340°pendant
ces trois jours. Les observations montrent trois changement brusques et courts de direction
autour de 10° ce qui e´quivaudrait a` 370°. La corre´lation n’est pas ici un indicateur de la
repre´sentation de la direction du vent par le mode`le. Au niveau de la Coˆte d’Azur en re-
vanche la direction du vent est moins bien repre´sente´e, avec une corre´lation de 0.32 et un
biais de 12.57°. A cette station, on observe a` la fois des biais positifs et ne´gatifs ainsi que des
de´calages temporelles. Les figures repre´sentant ces parame`tres sont disponibles en Annexe A
sur les figures A.1.
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Golfe du Lion Golfe de Gascogne Coˆte d’Azur
Corr 0.82 0.75 0.61
Hw Biais -0.56 -0.11 0.03
(m) std(Obs) 0.73 0.30 0.64
std(Mode`le) 0.59 0.12 0.49
Corr 0.87 0.75 0.69
WS Biais 0.05 0.58 1.29
(m s−1) std(Obs) 2.93 1.34 4.16
std(Mode`le) 2.89 1.07 5.33
Corr 0.76 0.16 0.32
WD Biais 19.15 23.03 12.57
(°) std(Obs) 11.64 74.67 67.79
std(Mode`le) 17.68 21.34 77.50
Table 5.2 – Hauteur significative des vagues (Hw), Vitesse et direction du vent (WS et
WD) : Comparaison entre mode`le et observations sur trois sites de mesure ; Golfe du Lion,
Golfe de Gascogne et Coˆte d’Azur.
Pour re´sumer la campagne SAFMED+, le mode`le repre´sente globalement bien la hauteur
significative des vagues ainsi que la vitesse et direction du vent. On note ne´anmoins une
le´ge`re surestimation de la vitesse du vent dans le golfe du Lion, zone ou` elle atteint sa valeur
maximale. Au niveau local, l’utilisation des observations des trois boue´es indique une bonne
repre´sentation par le mode`le du vent ainsi que de la hauteur des vagues au niveau des golfes
de Gascogne et du Lion. Comme pour la simulation ADRIMED, la repre´sentation du vent
au niveau de la Coˆte d’Azur est plus e´loigne´e des analyses ECMWF.
Dans cette partie, les situations me´te´orologiques des deux simulations ADRIMED et
SAFMED+ ont e´te´ e´tudie´es et leur repre´sentation par le mode`le MesoNH e´value´e. La section
suivante s’attache a` analyser l’origine des ae´rosols marins observe´s pendant la campagne de
mesure ADRIMED et a` bord de l’ATR-42 pendant la campagne SAFMED+. Cette e´tude
est re´alise´e en analysant les flux d’e´missions, les concentrations en masse a` la surface ainsi
que la charge massique en ae´rosols sur toute la colonne atmosphe´rique.
5.1.3 Origine des ae´rosols marins
Comme indique´ dans Claeys et al. (2016), les mesures expe´rimentales effectue´es sur la
station d’Ersa nous ont permis de repe´rer un e´pisode (22 au 26 juin) ou` la concentration
massique en ae´rosols marins primaires inorganiques repre´sentait jusqu’a` 40 % de la masse
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des PM10 (voir section 3.2). En plus de cet e´pisode, un second cas d’e´tude inte´ressant, carac-
te´rise´ par des concentrations en ae´rosols marins significatives a` la station de mesure d’Ersa,
a e´galement e´te´ de´tecte´ du 19 au 22 juin 2013.
On distingue donc deux e´ve`nements d’ae´rosols marins diffe´rents pendant cette pe´riode,
illustre´s sur la figure 5.11 ; le premier du 19 au 22 juin et le second du 22 au 26 juin.
Ces deux e´pisodes sont caracte´rise´s par des situations dynamiques diffe´rentes sur le bassin
me´diterrane´en et dans l’oce´an Atlantique, ce qui implique des origines et des temps de
transports diffe´rents pour les ae´rosols marins affectant le site de mesure d’Ersa. Chacun des
deux e´pisodes est traite´ se´pare´ment et sont appele´s respectivement e´pisodes 1 et 2.
Figure 5.11 – Concentration en masse des ae´rosols marins calcule´e a` partir des mesures
PILS-IC a` Ersa. Les deux pe´riodes ou` Ersa est impacte´e par des ae´rosols marins sont res-
pectivement encadre´es en vert et orange.
Ces deux e´pisodes sont diffe´rencie´s par la concentration maximale en ae´rosols marins
observe´es ainsi que par leur dure´e. Le premier e´pisode est plus court puisqu’il dure entre
2 et 3 jours alors que le second e´pisode dure 4 jours. La concentration maximale observe´e
pendant l’e´pisode 1 est de 4 µg m−3, et cette valeur n’est observe´e que quelques heures. Au
contraire, pendant l’e´pisode 2, la valeurs maximale observe´e est de plus de 6 µg m−3 et la
concentration est supe´rieure a` 3 µg m−3 pendant plus de 2 jours.
Comme mentionne´ pre´ce´demment et afin d’e´valuer l’origine des ae´rosols marins impactant
la station d’Ersa, une analyse des flux d’e´mission en masse, ainsi que de la masse totale
mode´lise´e (i.e, somme de la concentration massique des 5 modes) a e´te´ effectue´e. Des coupes
verticales sur 3 transects (pre´sente´es sur la figure 5.12) ont e´galement e´te´ analyse´es. Ces
transects ont e´te´ choisis en fonction de l’origine des masses d’air impactant Ersa.
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Figure 5.12 – Cartes indiquant la position des 3 transects, trace´s en rouge. a) Mer d’Alboran
- Ersa, b) Golfe de Gascogne - Ersa, c) Golfe du Lion - Ersa.
Le premier transect (Fig. 5.12 (a)), reliant la mer d’Alboran a` Ersa, passe par les ıˆles
Bale´ares et traverse une grande partie du bassin me´diterrane´en ouest. De ce fait, il permet de
visualiser les e´missions d’ae´rosols marins a` la fois locales et plus lointaines, susceptibles d’eˆtre
transporte´s sur de plus grandes distances avant d’atteindre Ersa. Le second transect (Fig.
5.12 (b)) reliant le golfe de Gascogne a` Ersa passe au dessus du Massif Central, des Alpes
Maritimes et traverse la mer Me´diterrane´e jusqu’a` Ersa. Ce transect nous permet d’observer
si des ae´rosols e´mis en Atlantique traversent le continent pour atteindre le site de mesure
d’Ersa. Enfin le dernier transect (Fig. 5.12 (c)) relie Ersa au golfe du Lion. Etant donne´ que
le deuxie`me e´pisode est caracte´rise´ par des vents fort et des e´missions au niveau du golfe du
Lion, ce transect nous renseigne sur des e´missions plutoˆt re´gionales et locales.
1er e´pisode (19 juin - 22 juin)
La figure 5.13 repre´sente les flux d’e´mission totaux (somme des 5 modes) en ae´rosols
marins simule´s sur le domaine me´diterrane´en, la masse totale (somme des 5 modes) a` 10 m
au-dessus de la surface ainsi que la charge totale en ae´rosols marins (somme des 5 modes)
pour quatre dates, les 18 juin 1500 UTC, 19 juin 1500 UTC, 20 juin 1500 UTC et 21 juin
1500 UTC.
Les flux d’e´mission, les concentrations massiques en surface ainsi que la charge massique
sur la colonne atmosphe´rique sont analyse´s sur les jours pre´ce´dents et pendant l’observation
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des ae´rosols marins a` la station d’Ersa afin de prendre en compte les e´missions re´gionales et
leur temps de transport jusqu’a` la station de mesure.
Ces trois parame`tres sont comple´mentaires et nous permettent d’analyser les sources ainsi
que les zones ou` la concentration en masse en ae´rosols marins a` la surface et sur toute la
colonne atmosphe´rique est importante. Cette dernie`re information permet notamment de
prendre en conside´ration les ae´rosols qui n’ont pas e´te´ fraichement e´mis mais transporte´s
dans l’atmosphe`re a` de plus hautes altitudes.
On remarque sur les figures 5.13 (a), (d), (g) et (j) qu’il n’y a d’e´missions d’ae´rosols
marins supe´rieures a` 0.15 µg m−2 s−1 que dans le bassin me´diterrane´en ouest et dans l’oce´an
Atlantique. Les bassins me´diterrane´ens Central et Est n’e´mettent que tre`s peu d’ae´rosols
marins pendant cette pe´riode et en conse´quence, la concentration en masse a` la surface ainsi
que la charge massique y sont faibles. Le 18 juin 1500 UTC, les e´missions se situent au
niveau de la mer d’Alboran ainsi que proche des coˆtes Portugaises et Marocaines. Les flux
sont e´quivalents dans ces trois zones, de l’ordre de 0.4 µg m−2 s−1. La situation e´volue et le
19 juin 1500 UTC, les e´missions ont diminue´ dans la mer d’Alboran et au large du Portugal.
Les 20 et 21 juin 1500 UTC, alors que les ae´rosols marins sont observe´s a` la station d’Ersa,
les e´missions sont faibles dans le bassin me´diterrane´en. Au niveau des flux d’e´missions, Spada
et al. (2013) ont re´alise´ une simulation globale sur 5 ans (2002-2006) avec le sche´ma d’e´mission
de Smith et al. (1993) et la moyenne pour le mois d’aout est d’environ 1 µg m−2 s−1 dans
l’oce´an Atlantique et comprise entre 0 et 0.6 µg m−2 s−1 au niveau de la mer Me´diterrane´e.
On retrouve ici le meˆme ordre de grandeur pour cette simulation.
Les cartes repre´sentant la concentration a` la surface ainsi que la charge en ae´rosols marins
permettent de visualiser l’e´volution du panache d’ae´rosols impactant Ersa. On remarque ainsi
que le 18 juin 1500 UTC, la concentration massique a` la surface dans la mer d’Alboran et au
large de Majorque est comprise entre 10 et 25 µg m−3. Cette valeur est le´ge`rement supe´rieure
a` la moyenne annuelle observe´e par (Pey et al., 2009) a` Majorque (14 µg m−3 pour l’anne´e
2004). Cependant, cette valeur n’est pas aberrante puisqu’on compare un cas d’e´tude a` une
moyenne annuelle. Ce panache d’ae´rosols en surface se de´cale ensuite progressivement vers le
Nord-Est le 19 juin 1500 UTC, vers la Sardaigne et la Corse, avec des valeurs le´ge`rement plus
faibles (∼ 20 µg m−3). Le 20 juin 1500 UTC, ce panache atteint les coˆtes de la Corse et plus
particulie`rement la station de mesure d’Ersa. La concentration a cependant diminue´ autour
de 15 µg m−3. On retrouve ce sche´ma en ce qui concerne la charge massique. Le panache
qui se situe au niveau de la mer d’Alboran et au large de Majorque le 18 juin 1500 UTC (∼
0.015 g m−2) se de´place vers le Nord-Est le 19 juin 1500 UTC et atteint la Corse le 20 juin
1500 UTC, avec des valeurs proches de 0.02 g m−2.
En plus de ces e´missions dans le bassin me´diterrane´en, l’oce´an Atlantique est e´galement une
zone source importante pendant cette pe´riode et les valeurs sont plus importantes que dans
le bassin me´diterrane´en. Ces fortes e´missions conduisent a` des concentrations en masse a` la
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Figure 5.13 – Pour quatre dates, les flux d’e´mission d’ae´rosols marins (µg m−2 s−1), la masse
totale (µg m−3) a` 10 m et la charge massique en ae´rosols marins sur la colonne atmosphe´rique
sont repre´sente´s. (a), (b) et (c) pour le 18 juin a` 1500 UTC ; (d), (e) et (f) pour le 19 juin a`
1500 UTC ; (g), (h) et (i) pour le 20 juin a` 1500 UTC ; (j), (k) et (l) pour le 21 juin a` 1500
UTC. Sur les cartes repre´sentant la masse a` 10 m, les cercles indiquent les mesures in-situ
re´alise´es a` Barcelone (PM10), Ersa (PM10) et a` Fos-sur-mer (PM2.5).
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surface atteignant des valeurs de plus de 40 µg m−3 (le 19 juin 1500 UTC au large du Maroc).
De telles valeurs ont de´ja` e´te´ observe´es a` l’Observatoire Atmosphe´rique du Cap Vert (> 50
µg m−3) (Fomba et al., 2014). L’e´volution de la charge massique entre le 18 juin 1500 UTC et
le 20 juin 1500 UTC entre le golfe de Gascogne et la Corse nous montre la possibilite´ que des
ae´rosols marins e´mis dans le golfe de Gascogne soient transporte´s jusqu’a` la station d’Ersa.
En effet, la charge en ae´rosols marins au dessus du sud de la France n’est pas nulle, bien
que la concentration en masse a` la surface le soit (Fig. 5.13). Cela signifie que des ae´rosols
marins sont potentiellement transporte´s en altitude et franchissent la barrie`re montagneuse.
On ne peut pas non plus ne´gliger le possible transport d’ae´rosols marins e´mis dans l’oce´an
Atlantique, proche du de´troit de Gibraltar. La concentration en masse a` la surface est faible
au niveau du de´troit (coˆte´ me´diterrane´en) pendant ces quatre jours (< 5 µg m−3), mais la
charge massique est plus importante (> 0.02 g m−2 le 18 juin 1500 UTC a` l’entre´e de la mer
d’Alboran), de´notant un transport en altitude.
Kushta et al. (2014) indiquent une charge massique en ae´rosols marins comprises entre 1 10−2
et 0.1 g m−2 en mer Me´diterrane´e et oce´an Atlantique. De meˆme, Zakey et al. (2008) retrouve
des charges massiques en ae´rosols marins proches de 8 10−3 g m−2 en mer Me´diterrane´e
et dans l’oce´an Atlantique (moyenne saisonnie`re des mois d’e´te´, juin, juillet et aout). Les
valeurs que l’on retrouve pendant l’e´pisode 1 se situent bien dans cet intervalle. On obtient
cependant des valeurs d’un ordre de grandeur plus forte pendant l’e´pisode 1 par rapport
a` la charge en ae´rosols marins obtenue pendant une simulation sur un cas d’e´tude dans le
bassin me´diterrane´en par Salameh et al. (2007). Les charges reporte´es dans cette e´tude sont
comprises entre 0.1 et 5 mg m−2.
Cette premie`re analyse nous a donc permis de repe´rer plusieurs zones e´mettrices d’ae´ro-
sols marins qui impactent Ersa a` partir du 20 juin. Ces zones sont essentiellement le Golfe
de Gascogne, la mer d’Alboran ainsi que la zone situe´e entre la mer d’Alboran et la Corse.
Ersa e´tant impacte´ par des masses d’air d’origine Ouest et Sud-Ouest, le reste de l’e´tude se
focalise sur le bassin me´diterrane´en Ouest, i.e. les zones situe´es a` l’ouest de la Corse.
Apre`s avoir identifie´ les zones e´mettrices au niveau re´gional, les foyers au niveau local
ont e´galement e´te´ analyse´s. La figure 5.14 pre´sente les flux d’e´mission sur le domaine de
re´solution horizontale de 3 km toutes les 12 h, du 18 juin 1200 UTC au 22 juin 0000 UTC.
Les e´missions les plus importantes sur ce domaines se situent a` l’ouest, entre la Corse et la
Sardaigne les 18 juin 1200 UTC et 19 juin 0000 UTC. Les flux atteignent 0.12 µg m−2 s−1.
Ils sont plus faibles sur le reste du domaine pour ces deux dates (∼ < 0.02 µg m−2 s−1).
Du 19 juin 1200 UTC au 22 juin 0000 UTC, les e´missions sont quasiment nulles sur tout le
domaine excepte´ a` partir du 21 juin 0000 UTC a` l’ouest du Cap Corse. Ces e´missions sont
cependant faibles, ne de´passant pas 0.03 µg m−2 s−1). Les e´missions au niveau local sont
donc bien plus faibles que dans l’oce´an Atlantique et sont conside´re´es comme tre`s faibles ou`
nulles pendant ce premier e´pisode d’ae´rosols marins.
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(a) (b) (c) (d)
(e) (f) (g) (h)
Figure 5.14 – Cartes repre´sentant les flux d’e´mission d’ae´rosols marins sur le domaine a` 3
km de re´solution horizontale du 18 juin 1200 UTC (a) au 22 juin 0000 UTC (h). Un pas de
temps de 12 h se´pare chaque carte.
Comme mentionne´ pre´ce´demment, des coupes verticales re´alise´es sur 2 transects ont e´ga-
lement e´te´ analyse´es (figure 5.12). La figure 5.15 pre´sente le de´tail des coupes, avec le relief
ainsi que les golfes ou mers pre´sents sur les transects mer d’Alboran - Ersa (a) et golfe de
Gascogne - Ersa (b). Sur ces figures, l’altitude maximale du relief ne de´passe pas 1000 m.
Cela est du au lissage de la surface sur les mailles d’une re´solution horizontale de 15 × 15
km, l’altitude du relief est moyenne´e, ce qui conduit a` une diminution de l’orographie.
Les figures 5.16 et 5.17 repre´sentent la hauteur significative des vagues et la vitesse du
vent en surface, les flux d’e´mission instantane´s ainsi que la concentration en masse totale
des ae´rosols marins en fonction de l’altitude. Confronter ces deux derniers parame`tres nous
permet de diffe´rencier les ae´rosols e´mis au large d’Ersa de ceux transporte´s. Il faut toutefois
prendre en compte le fait que ces coupes ne suivent pas force´ment la direction de transport
de ces ae´rosols. La hauteur de la couche limite marine (CLM) y est e´galement repre´sente´e
(correspondant au maximum de gradient de TKE, Turbulence Kinetic energy). Les se´ries
temporelles couvrent la pe´riode du 18 au 20 juin. Les figures 5.16 et 5.17 correspondent
respectivement au transect Alboran-Ersa et Gascogne-Ersa.
Premie`rement, les transects entre la mer d’Alboran et Ersa nous indiquent que la vitesse
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du vent, entre la mer d’Alboran et les Bale´ares, est importante le 18 juin 1200 UTC ( ∼ 15
m s−1) et de´croit progressivement pour atteindre des vitesses faibles de l’ordre de 5 m s−1.
Associe´es a` ces vitesses de vent importantes, la hauteur significative des vagues est aussi plus
e´leve´e le 18 juin (∼ 2 m) puis de´croit jusqu’a` descendre en dessous du me`tre le 20 juin. En
conse´quence, les flux d’e´missions sont plus importants (> 0.3 µg m−2 s−1) au niveau de la
mer d’Alboran jusqu’au 19 juin 0000 UTC. Les e´missions diminuent ensuite jusqu’a` devenir
ne´gligeables sur ce transect le 20 juin. La figure 5.16 repre´sentant la concentration en masse
nous montrent que le transport des ae´rosols marins pendant cette pe´riode se fait a` la fois
dans la troposphe`re libre et dans la CLM. En effet, la concentration en masse des panaches
d’ae´rosols marins proches de la surface de´passent les 20 µg m−3, et cette valeur de´croit tre`s
rapidement pour des altitudes proches de 1000 m. En revanche, la concentration des panaches
transporte´s en altitude est beaucoup plus faible. Les valeurs sont comprises entre 10 µg m−3
juste apre`s l’e´mission au de´but du transport en altitude (19 juin 0000 UTC), et moins de 6
µg m−3 quand le panache redescend dans la CLM. Bien que des ae´rosols marins ait de´ja` e´te´
observe´s sur des sites en altitude, les valeurs simule´es ici sont tout de meˆme assez importantes.
Du 18 juin 1200 UTC au 20 juin 1200 UTC, le panache d’ae´rosols marins est transporte´
des ıˆles Bale´ares a` Ersa pour atteindre le site de mesure le 20 juin 0000 UTC. Etant donne´
que les flux d’e´mission sont nuls proche d’Ersa pendant cette pe´riode, une des sources des ae´-
rosols marins observe´s a` Ersa est donc la zone proche des Bale´ares. En paralle`le, les ae´rosols
marins qui ont e´te´ e´mis au niveau de la mer d’Alboran (19 juin 0000 UTC), sont transporte´s
en altitude, dans la troposphe`re libre (FT). Ce panache se me´lange ensuite dans la CLM le 20
juin, indiquant donc une deuxie`me source impactant la station de mesure d’Ersa. Enfin, en
plus des e´missions dans la mer d’Alboran, des ae´rosols marins e´mis dans l’oce´an Atlantique,
proche du de´troit de Gibraltar sont e´galement transporte´s dans la FT (non montre´ ici) et
contribuent aux panaches observe´s dans la FT le 18 juin 1200 UTC). On a donc pour cet
e´pisode une double origine des ae´rosols marins transporte´s en FT ; de´troit de Gibraltar et
mer d’Alboran.
Les coupes verticales re´alise´es entre la mer d’Alboran et Ersa indiquent donc que les ae´ro-
sols observe´s a` Ersa sont en partie originaires de la mer d’Alboran ainsi que de la zone situe´e
entre les Bale´ares et Ersa. La premie`re origine par transport d’une partie du panache en
altitude, et la seconde principalement dans la CLM. Une contribution a` plus grande e´chelle
(Gibraltar) est e´galement identifie´e.
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Figure 5.16 – Se´rie temporelle repre´sentant en haut la vitesse du vent a` 10 m (axe droit)
ainsi que la hauteur significative des vagues (axe gauche) sur le transect mer d’Alboran-Ersa
(de´tails de la coupe sur la figure 5.15 (a)), au centre les flux d’e´mission en masse a` la surface
et en bas, la concentration en masse de la surface a` 3000 m ainsi que la hauteur de la couche
limite. Le relief est illustre´ en gris. Coupes allant du 18 juin 1200 UTC au 20 juin 1200 UTC,
toutes les 12 h.
Figure 5.15 – De´tail des transects : (a) mer d’Alboran - Ersa, (b) Golfe de Gascogne - Ersa
et (c) Golfe du Lion - Ersa
140 Chapitre 5. Etude nume´rique
Figure 5.17 – Se´rie temporelle repre´sentant en haut la vitesse du vent a` 10 m (axe droit)
ainsi que la hauteur significative des vagues (axe gauche) sur le transect golfe de Gascogne-
Ersa (de´tails de la coupe sur la figure 5.15 (b)), au centre le flux d’e´mission en masse a` la
surface et en bas, la concentration en masse de la surface a` 3000 m ainsi que la hauteur de
la couche limite. Le relief est illustre´ en gris. Coupes allant du 18 juin 1200 UTC au 20 juin
1200 UTC, toutes les 12 h.
Les coupes verticales repre´sente´es sur la figure 5.17 sont celles estime´es entre le golfe de
Gascogne et Ersa (Fig. 5.12). Ce transect diffe`re de celui entre la mer d’Alboran et Ersa puis-
qu’une partie de la coupe traverse la France et n’est donc pas e´mettrice d’ae´rosols marins.
De plus, le relief du Massif Central et des Alpes Maritimes constitue une barrie`re naturelle
au transport longue distance des ae´rosols. Du de´but a` la fin de cette se´rie temporelle, sur
ce transect, la vitesse du vent dans le golfe de Gascogne est plus importante que dans le
bassin me´diterrane´en (∼ 12 m s−1 > ∼ 8 m s−1). On retrouve ce sche´ma pour la hauteur
significative des vagues (∼ 2 m > ∼ 1 m). On note e´galement qu’il n’y a pas d’e´mission dans
le bassin me´diterrane´en sur cette coupe. Les e´missions surviennent essentiellement dans le
golfe de Gascogne mais sont cependant plus faibles que celles estime´es au niveau de la mer
d’Alboran (∼ 0.15 µg m−2 s−1). Du 19 juin 1200 UTC au 20 juin 1200 UTC, on observe un
transport en altitude des ae´rosols marins e´mis les 18 et 19 juin. Le panache est advecte´ a` des
altitudes atteignant les 3000 m, puis son altitude diminue jusqu’a` atteindre le sommet de la
CLM le 20 juin 1200 UTC, entre Marseille et la Corse. Ces figures nous indiquent donc que
les ae´rosols e´mis dans le golfe de Gascogne impactent probablement le site de mesure d’Ersa
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a` partir du 20 juin 1200 UTC, apre`s un transport en FT. Le transport d’ae´rosols marins en
troposphe`re libre est un phe´nome`ne assez peu re´fe´rence´ dans la litte´rature sur notre genre
d’e´tude. En revanche, des ae´rosols marins ont de´ja` e´te´ observe´ sur des sites a` haute altitude,
de´notant un transport en troposphe`re libre. Par exemple, Holmgren et al. (2014) ont observe´
des ae´rosols marins sur le site du Puy de Doˆme (1465 m asl) et Marenco et al. (2006) a`
la station GAW installe´e au Mont Cimone (Italie, 2165 m asl), avec des concentrations de
l’ordre de 0.5 µg m−3. Il faut e´galement indiquer que la mauvaise repre´sentation du relief par
le mode`le favorise possiblement le transport des ae´rosols marins au-dessus des massifs mon-
tagneux par rapport a` la re´alite´. Ne´anmoins, la contribution des ae´rosols marins e´mis dans
l’oce´an Atlantique n’est pas ne´gligeable sur ce cas d’e´tude. Cependant, les valeurs simule´es
au dessus du Massif Central atteignent des valeurs plus importantes (∼ 5 µg m−3) que celles
observe´es au Mont Cimone. Il est donc possible que le mode`le surestime le transport des
ae´rosols marins en FT.
En re´sume´, les ae´rosols marins impactant Ersa du 19 au 22 juin 2013 proviennent ma-
joritairement de zones e´loigne´es comme la mer d’Alboran et le golfe de Gascogne, ainsi que
de zones plus proches entre les Bale´ares et la Corse. En outre, le transport longue distance
du golfe de Gascogne et de la mer d’Alboran est simule´ en troposphe`re libre alors que le
transport entre les ıˆles Bale´ares et la Corse s’effectue en majorite´ dans la CLM. Les e´mis-
sions d’ae´rosols marins au niveau local, tre`s proche du site de mesure, sont ici tre`s faibles et
conside´re´es comme nulles.
2eme e´pisode (22 juin - 26 juin)
La situation dynamique qui me`ne a` l’e´mission des ae´rosols marins pour le deuxie`me e´pi-
sode est tre`s diffe´rente du premier. Les figures 5.18 (a), (d), (g) et (j) pre´sentent les flux
d’e´mission pendant le deuxie`me e´pisode, les 22 juin 1200 UTC, 23 juin 1200 UTC, 24 juin
1200 UTC et 25 juin 1200 UTC au niveau re´gional (mer Me´diterrane´e et Est de l’oce´an
Atlantique). Au de´but de l’e´pisode, les e´missions sont importantes au niveau de l’oce´an At-
lantique (∼ 0.8 µg m−2 s−1) alors qu’elles sont faibles en Me´diterrane´e (< 0.15 µg m−2 s−1).
Les jours suivants, la situation s’inverse. Les e´missions diminuent en Atlantique le 23 juin
1200 UTC (∼ 0.5 µg m−2 s−1) et augmentent dans le Golfe du Lion (∼ 0.3 µg m−2 s−1).
Dans le reste du bassin me´diterrane´en, les e´missions restent faibles (< 0.1 µg m−2 s−1). Le
24 juin 1200 UTC, les e´missions sont infe´rieures a` 0.1 µg m−2 dans le Golfe de Gascogne et
sont en revanche assez fortes dans le Golfe du Lion ou` elles atteignent 0.6 µg m−2 s−1. Le 25
juin 1200 UTC, a` la fin de l’e´pisode, les flux d’e´mission dans le bassin me´diterrane´en Ouest
sont re´duits a` une zone moins e´tendue et leur amplitude diminue e´galement (0.3 µg m−2 s−1
< F < 0.5 µg m−2 s−1).
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Les figures (b), (e), (h) et (k) pre´sentent la concentration en masse en surface pour les
quatre meˆmes dates. Le gradient entre la concentration en masse au niveau de l’oce´an At-
lantique et la mer Me´diterrane´e est manifeste. Alors que les concentrations de´passent les 40
µg m−3 du 22 juin 1200 UTC au 25 juin 1200 UTC dans l’oce´an Atlantique Nord ainsi qu’au
large de l’Afrique du Nord, la concentration ne de´passe pas 20 µg m−3 en mer Me´diterrane´e
(les 24 juin 1200 UTC et 25 juin 1200 UTC, a` l’Ouest de la Sardaigne). La charge massique
inte´gre´e sur la colonne atmosphe´rique est e´galement beaucoup plus importante au dessus de
l’oce´an Atlantique (> 0.05 g m−2 le 22 juin 1200 UTC) et du golfe de Gascogne (> 0.05
g m−2 le 23 juin 1200 UTC) alors que la charge ne de´passe pas 0.01 g m−2 au niveau de
la mer Me´diterrane´e pour ces deux dates. La charge diminue ensuite au niveau du golfe de
Gascogne (∼ 0.03 g m−2 le 24 juin 1200 UTC et ∼ 0.015 g m−2 le 25 juin 1200 UTC) et
augmente a` l’ouest de la Sardaigne, au niveau de la mer Me´diterrane´e (> 0.015 g m−2 les
24 et 25 juin 1200 UTC). Meˆme si les flux d’e´mission sont plus importants a` partir du 24
juin 1200 UTC en mer Me´diterrane´e, a` l’ouest de la Corse, la concentration en masse a` la
surface est beaucoup plus importante au niveau de l’oce´an Atlantique. De meˆme, la charge
en ae´rosols marins sur la colonne atmosphe´rique est beaucoup plus importante au niveau de
l’oce´an Atlantique et en particulier dans le golfe de Gascogne pendant cette pe´riode. A partir
de ces informations, les zones potentiellement e´mettrices a` grande e´chelle des ae´rosols marins
sont donc l’oce´an Atlantique, et en particulier le golfe de Gascogne ainsi que le golfe du Lion.
Pour comprendre la situation au niveau re´gional, sur une zone comprenant une partie du
golfe du Lion et a` plus fine e´chelle, les flux d’e´mission sur le domaine a` 3 km de re´solution
horizontale sont repre´sente´s sur la figure 5.19, du 22 juin 1200 UTC au 25 juin 0000 UTC.
Sur cette figure, on visualise bien l’e´volution temporelle des flux d’e´mission. Ceux-ci sont
quasiment nuls les 22 juin 1200 UTC et 23 juin 0000 UTC (Fig. 5.19 (a) et (b)), et deviennent
plus importants a` l’Ouest de la Corse (∼ 0.2 µg m−2 s−1) le 23 juin a` 1200 UTC. On note
e´galement des e´missions au niveau de la coˆte Ouest du Cap Corse, de l’ordre de 0.1 µg m−2
s−1. Les flux d’e´mission s’intensifient ensuite jusqu’a` atteindre des valeurs de plus de 0.6
µg m−2 s−1 dans le golfe du Lion et de 0.3 µg m−2 s−1 sur le Cap Corse. Ces e´missions
impactent toujours le Cap Corse jusqu’au 24 juin 0000 UTC. A partir du 24 juin 0600 UTC,
les e´missions proches de la coˆte Ouest du Cap Corse diminuent fortement (∼ 0.12 µg m−2
s−1) pour devenir quasiment nulles le 25 juin 0000 UTC. Les e´missions dans le golfe du Lion
restent cependant importantes pendant cette pe´riode mais ces ae´rosols marins impactent peu
le site d’Ersa. Le mode`le simule donc des e´missions a` la fois locales, sur la coˆte Ouest du
Cap Corse, et re´gionale, dans le golfe du Lion. Cependant, la repre´sentation de la dynamique
de´cale le panache d’ae´rosols marins vers le sud comme vu pre´ce´demment, figure 5.18.
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Figure 5.18 – Pour quatre dates, les flux d’e´mission, la masse totale a` 10 m et la charge en
ae´rosols marins sur la colonne atmosphe´rique sont repre´sente´s. (a), (b) et (c) pour le 22 juin
a` 1200 UTC ; (d), (e) et (f) pour le 23 juin a` 1200 UTC ; (g), (h) et (i) pour le 24 juin a` 1200
UTC ; (j), (k) et (l) pour le 25 juin a` 1200 UTC. Sur les cartes repre´sentant la masse a` 10
m, les cercles repre´sentent les mesures in-situ re´alise´es a` Barcelone (PM10) et Ersa (PM10).




Figure 5.19 – Cartes repre´sentant les flux d’e´mission sur le domaine a` 3 km de re´solution
horizontale, du 22 juin 1200 UTC au 25 juin 0000 UTC. Le site de mesure d’Ersa est indique´
par la croix rouge.
Afin d’approfondir l’e´tude sur l’origine des ae´rosols observe´s a` Ersa pendant ce deuxie`me
e´pisode, les figures 5.20 et 5.21 pre´sentent les coupes verticales correspondant aux transects
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golfe du Lion - Ersa et golfe de Gascogne - Ersa (Fig. 5.12). Ces deux figures sont similaires,
en terme de variables repre´sente´es, aux figures 5.16 et 5.17 pour les dates suivantes, du 22
juin 1200 UTC au 25 juin 1200 UTC, se´pare´es de 12 h.
Au niveau du golfe du Lion, on observe que la vitesse du vent a` 10 m est plutoˆt e´leve´e
pendant ces 5 jours (> 12 m s −1), alors que la hauteur significative des vagues ne commence
a` de´passer 1 m qu’a` partir du 23 juin 1200 UTC pour atteindre 4 m le 24 juin. La vitesse
du vent devient forte a` partir du 23 juin 1200 UTC e´galement, avoisinant les 18 m s−1 et
de´passant les 15 m s−1 jusqu’au 25 juin 0000 UTC. En conse´quence, les flux d’e´mission aug-
mentent e´galement a` partir du 23 juin 1200 UTC jusqu’a` la fin de la pe´riode, et atteignent
leur maximum (0.6 µg m−2 s−1) le 24 juin 0000 UTC. Malgre´ les vitesses de vent de´passant
les 12 m s−1 les 22 et 23 juin, les e´missions d’ae´rosols marins sont faibles (∼ 0.1 µg m−2 s−1).
Il existe un gradient tre`s prononce´ entre le golfe du Lion et le reste du transect, ou` les vitesses
de vent, les hauteurs de vagues ainsi que les e´missions sont beaucoup moins importantes (0
< F < 0.2 µg m−2 s−1).
En ce qui concerne le transport des ae´rosols marins, on observe deux voies diffe´rentes ; la
premie`re dans la CLM et la seconde dans la FT. La majeure partie de la masse est simu-
le´e dans la CLM mais on note l’influence d’un panache d’ae´rosols dans la FT (figures 5.20
(a) a` (c)) qui impacte Ersa le 22 juin en fin d’apre`s-midi, jusqu’au 23 juin 0000 UTC. La
concentration en masse de ce panache atteint 5 µg m−3. Ce panache d’ae´rosols a e´te´ e´mis
dans l’oce´an Atlantique, au large du golfe de Gascogne (non montre´ ici).
L’analyse du transect golfe du Lion - Ersa indique que des panaches d’ae´rosols e´mis
localement, re´gionalement et transporte´s dans la CLM, ainsi que des ae´rosols transporte´s
sur de plus longues distances (dans la FT) impactent la station d’Ersa. On a donc pour ce
deuxie`me e´pisode une contribution plus complexe indiquant ; des ae´rosols e´mis localement
(coˆtes du Cap Corse), conside´re´s comme « frais », des ae´rosols e´mis « re´gionalement » (golfe
du Lion) et ayant probablement subis un vieillissement avant d’atteindre Ersa, et enfin des
ae´rosols e´mis dans l’oce´an Atlantique conside´re´s comme « aˆge´s ».
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Figure 5.20 – Se´rie temporelle repre´sentant en haut la vitesse du vent a` 10 m (axe droit)
ainsi que la hauteur significative des vagues (axe gauche) sur le transect golfe du Lion-Ersa,
au centre les flux d’e´mission en masse a` la surface et en bas, la concentration en masse de
la surface a` 3000 m ainsi que la hauteur de la couche limite. Le relief est illustre´ en gris.
Coupes allant du 22 juin 1200 UTC au 25 juin 1200 UTC, toutes les 12 h.
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Sur la figure 5.21 qui repre´sente le transect Gascogne-Ersa, du 22 juin 1200 UTC au 24
juin 0000 UTC (figures (a) a` (d)), on observe tout d’abord une diffe´rence importante de
hauteurs significatives des vagues entre le golfe de Gascogne et la mer Me´diterrane´e, alors
que les vitesses de vent a` 10 m sont similaires dans ces deux zones, voire supe´rieures en
Me´diterrane´e (∼ 9 m s−1 dans le golfe de Gascogne et ∼ 12 m s−1 en Me´diterrane´e). Malgre´
des vitesses de vent plus e´leve´es en Me´diterrane´e, les flux d’e´missions simule´s sont plus
importants dans le golfe de Gascogne (∼ 0.3 µg m−2 s−1) que dans la mer Me´diterrane´e (<
0.1 µg m−2 s−1). L’importance de la longueur de fetch et donc de la hauteur des vagues sur
l’e´mission des ae´rosols marins, beaucoup plus importante dans l’oce´an Atlantique pendant
ce cas d’e´tude, est souligne´e une nouvelle fois ici. A partir du 24 juin 1200 UTC, les flux
d’e´missions diminuent fortement et deviennent quasiment nuls sur la totalite´ du transect.
Associe´es aux e´missions fortes dans le golfe de Gascogne, la concentrations en masse simule´e
dans la CLM est tre`s importante (> 40 µg m−3), mais ces ae´rosols marins sont en majorite´
bloque´s dans la CLM par le Massif Central, comme on peut le voir sur les figures 5.21 (a),
(b) et (c). Un peu plus toˆt dans cette pe´riode, du 22 juin 1200 UTC au 23 juin 0000 UTC, on
note e´galement un panache d’ae´rosols transporte´ dans la FT atteignant Ersa le 23 juin 0000
UTC. Ce panache est caracte´rise´ par une concentration en masse beaucoup plus faible (< 3
µg m−3) que celle simule´e dans la CLM (> 40 µg m−3). Ces concentrations en masse, a` la
fois en FT et dans la CLM, sont importantes et il existe peu de mesures expe´rimentales qui
relatent de telles valeurs. Une analyse de la vitesse verticale du vent dans la CLM permettrait
de mettre en e´vidence les processus de transport d’ae´rosols marins de la CLM dans la FT.
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Figure 5.21 – Se´rie temporelle repre´sentant en haut la vitesse du vent a` 10 m (axe droit)
ainsi que la hauteur significative des vagues (axe gauche) sur le transect golfe de Gascogne-
Ersa, au centre les flux d’e´mission en masse a` la surface et en bas, la concentration en masse
de la surface a` 3000 m ainsi que la hauteur de la couche limite. Le relief est illustre´ en gris.
Coupes allant du 22 juin 1200 UTC au 25 juin 1200 UTC, toutes les 12 h.
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De la meˆme manie`re que pour l’e´pisode 1, l’e´pisode 2 est donc aussi probablement impacte´
par des ae´rosols marins transporte´s sur de longues distances provenant de l’oce´an Atlantique.
La diffe´rence entre ces deux e´pisodes est qu’Ersa n’est impacte´ que sporadiquement (le 23
juin) pour le second e´pisode et par des panaches dont la concentration est plus faible que
pendant l’e´pisode 1.
Les deux pe´riodes ou` les ae´rosols marins impactent le site de mesure d’Ersa sont donc
caracte´rise´es par des situations me´te´orologiques diffe´rentes. Pendant le premier e´pisode, du
19 au 22 juin, la station d’Ersa est influence´e par des masses d’air provenant du Sud-Ouest.
Au niveau de la mer d’Alboran et du de´troit de Gibraltar, des vents forts accompagne´s de
hauteurs significatives de vagues importantes (jusqu’a` 3 m) provoquent des e´missions d’ae´-
rosols marins qui vont eˆtre transporte´s jusqu’a` Ersa. On a ensuite des e´missions importantes
d’ae´rosols entre les Bale´ares et le Cap Corse qui vont e´galement eˆtre transporte´s jusqu’a`
la station de mesure. Une influence probable du golfe de Gascogne a e´galement e´te´ mise en
e´vidence. La station d’Ersa est donc impacte´e par des ae´rosols d’origines re´gionales et longue
distance. Il y a tre`s peu d’e´missions locales pendant cette e´pisode et les ae´rosols observe´s
n’ont donc probablement pas e´te´ e´mis au niveau de la Corse.
Pendant le deuxie`me e´pisode, du 22 au 26 juin, la station d’Ersa est influence´e princi-
palement par des masses d’air originaires d’ouest. L’analyse des cartes de flux d’e´missions,
de concentration en masse a` la surface et de charge atmosphe´rique, ainsi que des transects
verticaux entre le Cap Corse et les golfes du Lion et de Gascogne a mis en avant que les
e´missions d’ae´rosols marins les plus importantes se situaient au niveau de ces deux golfes.
Des e´missions plus locales ont e´galement e´te´ mises en e´vidence. L’origine des ae´rosols marins
impactant le site d’Ersa est re´sume´e dans le tableau 5.3 pour les deux e´pisodes.
Une des conclusions importantes de cette partie est que l’analyse de l’origine des ae´-
rosols marins observe´s a` Ersa concordent bien avec une des conclusions de Claeys et al.
(2016) sur le vieillissement des ae´rosols observe´s a` Ersa pendant la campagne de mesure
ChArMEx-ADRIMED. En effet, les donne´es issues de l’ATOFMS et du PILS-IC montraient
un vieillissement plus prononce´ pour les ae´rosols mesure´s a` Ersa, entre le 19 et le 22 juin, et
donc cate´gorise´s majoritairement comme « Plutoˆt Age´s » et « Age´s ».
Pendant le second e´pisode, Claeys et al. (2016) ont majoritairement cate´gorise´s les ae´rosols
comme « Plutoˆt frais », associe´s a` des ae´rosols marins cate´gorise´s comme « Plutoˆt Age´s ».
Ce re´sultat est synonyme d’un me´lange entre ae´rosols e´mis localement (au large d’Ersa) et
e´mis au niveau re´gional et transporte´ sur de longues distances. Les re´sultats de la mode´-
lisation confirment bien la variabilite´ des ae´rosols marins observe´s a` Ersa, qui serait lie´e a`
des sources et/ou` des processus de vieillissement diffe´rents. De plus, un deuxie`me re´sultat
de Claeys et al. (2016) indique que le site de mesure d’Ersa e´tait toujours impacte´ par des
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ae´rosols marins aˆge´s, inde´pendamment des conditions me´te´orologiques locales. Or, pendant
le premier e´pisode et de fac¸on plus hypothe´tique pendant le second, les re´sultats de la simu-
lation montrent un impact des ae´rosols transporte´s sur de longues distances dans la FT sur
le site d’Ersa, en concordance avec les mesures expe´rimentales pre´sente´es dans Claeys et al.
(2016).
Episode 1 Episode 2
19-22 juin 22-26 juin
Emission locale Non Coˆte Ouest de la Corse
Emission re´gionale mer d’Alboran &
Mediterranee entre les ıˆles Bale´ares et la Corse Golfe du Lion
Emission re´gionale Golfe de Gascogne & Golfe de Gascogne
Atlantique De´troit de Gibraltar
Table 5.3 – Re´capitulatif des zones d’e´mission d’ae´rosols marins pendant les deux e´pisodes
de la simulation ADRIMED.
5.2 Evaluation du sche´ma d’e´mission d’ae´rosols marins
primaires et proprie´te´s physiques (ADRIMED)
Afin d’e´valuer le sche´ma d’e´mission d’ae´rosols marins dans MesoNH, les parame`tres phy-
siques e´tudie´s dans cette partie sont :
– La concentration en masse et en nombre.
– La contribution des diffe´rents modes a` la distribution en taille (nombre et masse).
– La granulome´trie en masse (pour le deuxie`me e´pisode uniquement).
5.2.1 1er e´pisode (19 juin - 22 juin)
Concentration massique
La figure 5.22 pre´sente la se´rie temporelle de la concentration en masse en ae´rosols marins
pendant le premier e´pisode, du 19 juin 0000 UTC au 22 juin 0000 UTC. Les observations
issues des mesures effectue´es avec le PILS-IC sont repre´sente´es en trait plein bleu et la
simulation en trait pointille´ rouge. Le mode`le reproduit bien le timing de cet e´ve`nement.
En effet la corre´lation temporelle entre les observations et le mode`le est de 0.62. On observe
cependant un le´ger de´calage pour le de´but de l’e´pisode ; les premiers panaches d’ae´rosols
impactant le site sont observe´s le 19 juin en milieu de journe´e alors que le mode`le indique un
de´but d’impact un peu plus tard, le 20 juin 0000 UTC. L’intensite´ maximale du panache est
bien synchronise´e pour ces deux approches. On observe e´galement deux pics de concentrations
plus fortes pendant la journe´e du 20 juin qui sont bien repre´sente´s au niveau du timing par
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le mode`le, alors que leur intensite´ est surestime´e d’un facteur 2. Le mode`le surestime ainsi
la concentration en masse a` la surface pendant la pe´riode, comme l’indique le biais positif
de 0.32 µg m−3 (Tableau 5.5).
Figure 5.22 – Concentration massique en ae´rosols marins primaires inorganiques observe´e a`
Ersa par le PILS-IC (courbe bleue) et simule´e par MesoNH (courbe rouge) pendant l’e´pisode
1.
Contribution des diffe´rents modes a` la concentration massique
La contribution de chaque mode a` la masse totale est pre´sente´e sur la figure 5.23 (a). Pour
rappel, la concentration en masse mode´lise´e correspond a` la masse se`che des ae´rosols marins.
Les parame`tres des cinq modes sont rappele´s dans le tableau 5.4.
Le mode 5, repre´sente´ en bleu, contribue a` plus de 90 % de la concentration en masse a`
partir du 20 juin 0000 UTC. Du 19 au 20 juin, la concentration en masse observe´e a` Ersa est
proche de 1 µg m−3 mais la concentration mode´lise´e reste tre`s faible. Le mode 4 repre´sente
jusqu’a` 20 % de la masse totale, le reste provenant majoritairement du mode 5. Les modes 1,
2 et 3 ont une contribution ne´gligeable a` la concentration en masse (< 5 %). La masse e´tant
proportionnelle au rayon au cube, les deux plus grands modes contribuent majoritairement
a` la concentration en masse, comme attendu.
Mode 1 Mode 2 Mode 3 Mode 4 Mode 5
Gamme Ultra-fin Fin Accumulation Accumulation Grossier
Diametre (µm) 0.018 0.041 0.09 0.23 0.85
σ 1.37 1.50 1.42 1.53 1.85
Table 5.4 – Diame`tre modal, e´cart-type modal de la distribution de taille lognormale
utilise´s dans la parame´trisation de Ovadnevaite et al. (2014).
152 Chapitre 5. Etude nume´rique
Figure 5.23 – (a) Contribution de chaque mode a` la concentration massique totale pendant
l’e´pisode 1. (b) Concentration massique totale.
Concentration en nombre et contribution des diffe´rents modes
La concentration en nombre ainsi que la granulome´trie des ae´rosols a e´te´ mesure´e a` Ersa
pendant la campagne de mesure. L’instrument de mesure SMPS (Scanning Mobility Particle
Sizer) de´tecte les particules dont le diame`tre est compris entre 10 et 500 nm. Les particules
de cette gamme de taille sont dominantes en nombre et correspondent ge´ne´ralement a` des
ae´rosols anthropiques (voir section 2.1.1). L’instrument de mesure OPS (Optical Particle
Sizer) de´tecte les particules plus grossie`res, dont le diame`tre varie de 0.3 a` 10 µm, et qui
sont plutoˆt caracte´ristiques de poussie`res de´sertiques ou d’ae´rosols marins. La figure 5.24
(a) pre´sente la contribution de chaque mode a` la concentration en nombre totale mode´lise´e.
La figure 5.24 (b) pre´sente la concentration en nombre totale mode´lise´e (courbe rouge), la
concentration en nombre totale mesure´e par l’OPS (courbe bleue marine) et la concentration
en nombre totale (inte´gre´e) mesure´e par le SMPS (courbe bleu roi). On se focalise tout
d’abord sur la concentration en nombre totale. La concentration mesure´e par le SMPS est
beaucoup plus importante que celle de l’OPS (en moyenne de 1658 ± 379 cm−3 et 21 ± 14
cm−3).
La concentration en nombre totale mode´lise´e est tre`s faible en dehors des e´pisodes d’ae´-
rosols marins (< 0.1 cm−3). Pendant l’e´pisode 1, elle atteint 25 cm−3 a` son maximum. Cette
valeur est en ade´quation avec les valeurs que l’on retrouve dans la litte´rature pour les ae´rosols
marins, de l’ordre de plusieurs dizaines de particules cm−3 pour des conditions de vents forts
(D O’Dowd et De Leeuw, 2007; O’Dowd et Smith, 1993; Kreidenweis et al., 1998). En com-
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parant ces valeurs avec les observations, on observe une diffe´rence importante, de plusieurs
ordres de grandeur entre les mesures du SMPS et la concentration en nombre mode´lise´e. Les
simulations n’inte`grent pas les e´missions anthropiques et les ae´rosols secondaires, principale-
ment localise´es dans les modes fin et accumulation, ce qui peut expliquer en partie ce biais.
Cependant, les valeurs de l’OPS sont plus proches de la concentration mode´lise´e, mais re-
pre´sentent uniquement le mode 5 et une partie du mode 4. En effet, le diame`tre minimal de
coupure de l’OPS est de 300 nm et les diame`tres modaux des modes sont de 230 nm (mode
4) et de 850 nm (mode 5). Afin de comparer les meˆmes tailles de particules, la concentration
mesure´e par l’OPS (en bleu) et la concentration en nombre des modes 4 et 5 cumule´es (en
orange) ont e´te´ repre´sente´es sur la figure 5.24 (d). La concentration moyenne mesure´e par
l’OPS (28.5 ± 14.7 cm−3) est e´gale a` 11.7 ± 8.8 fois la concentration en nombre des modes
4 et 5 (3.7 ± 2.4 cm−3) entre le 20 juin 0000 UTC et le 21 juin 0000 UTC. Pendant cette
pe´riode, un e´pisode de poussie`res de´sertiques a` e´galement e´te´ observe´ sur le site d’Ersa (voir
section 3.2). Ces ae´rosols de´sertiques sont caracte´rise´s par des tailles dans le mode grossier
et contribuent donc a` la concentration en nombre mesure´e par l’OPS. Une autre explication
a` cette diffe´rence entre la concentration en nombre mode´lise´e et observe´e est la suivante. La
configuration de cette simulation ne prend pas en compte les phe´nome`nes de coagulation,
qui vont modifier la distribution de taille des ae´rosols.
En ce qui concerne la distribution de taille en nombre, on observe sur la figure 5.24 (c)
que ce sont les modes 3 et 4 (modes d’accumulation) qui repre´sentent la majeure partie de
la concentration en nombre. Ce re´sultat e´tait attendu car ce sont les particules dans cette
gamme de taille qui ont le plus long temps de re´sidence dans l’atmosphe`re.
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Figure 5.24 – (a) Contribution de chaque mode a` la concentration en nombre totale pendant
l’e´pisode 1. (b) Concentration en nombre totale mode´lise´e (courbe rouge), et mesure´e par
l’OPS (courbe bleue marine, 0.3 < d < 10 µm) et par le SMPS (courbe bleu roi, 10 < d < 500
nm) (e´chelle log). (c) Concentration en nombre simule´e de chaque mode. (d) Concentration
en nombre totale (courbe rouge) et cumule´e pour les modes 4 et 5 (courbe orange) par le
mode`le, concentration mesure´e par l’OPS (courbe bleue).
5.2.2 2eme e´pisode (22 juin - 26 juin)
Concentration massique
Comme pre´sente´ dans la section 5.1.2, le panache d’ae´rosols marins impactant la station
a` Ersa pendant le deuxie`me e´pisode est mode´lise´ un peu trop au sud par rapport aux ob-
servations. Deux positions supple´mentaires ont donc e´te´ utilise´es. La figure 5.25 pre´sente
la concentration en masse mode´lise´e et observe´e sur les trois sites, du 22 au 26 juin 2013.
Les observations sont repre´sente´es en trait plein bleu et correspondent a` la concentration en
masse des ae´rosols marins calcule´e a` partir des mesures du PILS-IC. En trait pointille´ rouge
est repre´sente´e la concentration en masse totale mode´lise´e. La figure 5.25 (a) correspond a`
la station de mesure d’Ersa, la figure (b) repre´sente la concentration en mer a` l’ouest de
la Corse (appele´e MER pour la suite de l’analyse) et la figure (c) au sud-ouest de la Corse
(appele´e SOC). Pour rappel, les deux dernie`res positions sont pre´sente´es sur la figure 5.9. A
Ersa, en plus des concentrations en masse issues des mesures du PILS-IC, nous disposons
des donne´es des filtres dekati. On remarque que la concordance entre les deux observations a`
Ersa est tre`s bonne, les concentrations moyennes du PILS et du dekati e´tant de 3.21 ± 1.77
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µg m−3 et de 3.80 µg m−3 respectivement, entre le 22 et le 26 juin.
Les deux derniers sites se situent dans le panache d’ae´rosols marins pendant cette pe´riode
et les concentrations en masse du mode`le sont celles calcule´es au premier niveau au-dessus
de la surface, c’est a` dire a` 10 m.
(a) (b) (c)
Figure 5.25 – Comparaison entre la concentration en masse des ae´rosols marins observe´e a`
Ersa et la concentration en masse simule´e par le mode`le en diffe´rents points : (a) Ersa, (b)
en Mer a` l’ouest de la Corse (MER) et (c) au sud-ouest de la Corse (SOC). Sur la figure
(a), en plus des mesures du PILS-IC, les mesures sur filtres dekati sont repre´sente´es en traits
pointille´s noirs.
On observe sur la figure 5.25 que les deux positions MER et SOC repre´sentent mieux cet
e´pisode (Tableau 5.5). Ainsi la corre´lation passe de 0.23 pour Ersa, a` 0.49 pour MER et a`
0.53 pour SOC. La concentration simule´e pour MER surestime les concentrations, comme le
met en e´vidence un biais de 1.13 µm m−3. En revanche, le biais est sensiblement re´duit pour
SOC, passant de -2.45 µm m−3 (pour Ersa) a` -0.36 µm m−3. Cette derniere position est plus
repre´sentative de la station d’Ersa car elle se situe sur les terres e´galement, et a` plus haute
altitude (700 m asl) que la position en mer. La position situe´e au SOC est donc retenue pour
les analyses pre´sente´es dans la suite de l’e´tude, en plus de la station d’Ersa.
Ersa Mer Ouest corse SOC
Corr Biais Corr Biais Corr Biais
1er e´pisode 0.62 0.32
2e`me e´pisode 0.23 -2.45 0.49 1.13 0.53 -0.36
Table 5.5 – Corre´lations et biais entre la concentration en masse mesure´e par le PILS-IC a`
Ersa et les concentrations en masse simule´es par le mode`le a` Ersa, pour MER et SOC.
156 Chapitre 5. Etude nume´rique
Distribution de taille en masse
Pendant ce deuxie`me e´pisode, en plus des mesures de composition chimique du PILS et des
mesures de distribution de taille en nombre, des mesures sur filtres (Dekati) ont e´te´ re´alise´es.
Ces observations fournissent une information sur la composition chimique (Cl−, Na+) et sur
la taille des particules. Ces informations nous permettent de re´aliser une comparaison entre
la granulome´trie massique observe´e et simule´e. La dure´e d’e´chantillonnage des filtres e´tait
de 3 jours (22/06/13 12h30 au 25/06/13 11h53). L’impacteur est constitue´ de 13 niveaux,
dont les diame`tres ae´rodynamiques sont pre´sente´s dans le tableau 5.6. La concentration en
masse des ae´rosols marins a e´te´ calcule´e selon la formule 5.1.
[PMA] = [Cl−] + 1.46[Na+] (5.1)
Etage 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13
Diame`tre
ae´rodynamique 0.3 0.07 0.12 0.19 0.29 0.45 0.73 1.15 1.86 2.83 4.59 7.59 11.75
(µm)
Diame`tre
ge´ome´trique 0.02 0.05 0.08 0.13 0.20 0.30 0.49 0.78 1.25 1.90 3.09 5.12 7.92
(µm)
Table 5.6 – Diame`tres ae´rodynamiques et ge´ome´triques des niveaux de l’impacteur Dekati
Cette distribution en masse correspondant a` des ae´rosols marins uniquement peut eˆtre
compare´e directement aux re´sultats de mode´lisation, a` la diffe´rence des concentrations en
nombre observe´es, qui incluent tous les types de particules.
La figure 5.26 repre´sente la distribution de taille en masse mesure´e par les filtres de l’im-
pacteur Dekati et simule´e par le mode`le a` Ersa et SOC. Les re´sultats du mode`le ont e´te´
moyenne´s pour correspondre aux dates d’e´chantillonnage. La distribution de taille massique
du Dekati provient d’un ajustement et correspond aux diame`tres d’une distribution lognor-
male caracte´rise´e par trois modes. Pour cette e´tude, les diame`tres utilise´s correspondent au
diame`tre moyen entre chaque niveau de l’impacteur, apre`s conversion du diame`tre ae´rody-
namique en diame`tre ge´ome´trique (tableau 5.6) et la concentration en masse est issue des
concentrations mesure´es sur chaque filtre. La me´thode utilise´e pour cette analyse est de´taille´e
dans Mallet et al. (2011). Le de´tail des modes est pre´sente´ dans le tableau 5.7.
Comme attendu, la distribution de taille en masse a` la position du Sud-Ouest de la Corse
a une plus grande amplitude que celle a` Ersa car sa concentration en masse totale e´tait plus
importante pendant cet e´pisode. Les diame`tres et e´cart-types de chaque mode e´tant fixes
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dans la simulation, seule la concentration impacte la distribution de taille mode´lise´e. La fi-
gure 5.26 indique que l’amplitude de la distribution de taille en masse, e´tablie a` partir des
mesures des filtres Dekati, est comprise entre celles simule´es a` Ersa et au SOC. Les spectres
sont assez similaires, meˆme si les observations montrent une re´elle diffe´rence entre le mode
fin et le mode grossier, alors que la distribution de taille du mode`le ne contient pas de mode
« ultra-grossier » (dmax = 6 µm).
De fac¸on similaire a` l’e´pisode 1, on observe sur la figure 5.26 la dominance du mode 5
dans la distribution de taille en masse. Pour les observations, le mode grossier est e´galement
dominant mais on retrouve une influence du mode fin (d=0.05 µm). Le tableau 5.7 indique
que les modes grossier issus des filtres dekati ont un diame`tre plus important que celui du
mode`le. On obtient ainsi deux modes a` 1.5 et 1.8 µm pour les observations alors que le mode
dominant a un diame`tre de 0.85 µm pour le mode`le. En ce qui concerne la concentration en
masse totale, on retrouve un facteur 5.8 et 1.4 entre les mesures des filtres dekati et la masse
mode´lise´e a` Ersa et Sud-Ouest de la Corse respectivement. La concentration en masse totale
est de 3.80 µg m−3 pour les filtres dekati, de 0.65 µg m−3 pour le mode`le a` Ersa et de 2.76 µg
m−3 au Sud-Ouest de la Corse sur cette pe´riode. Cette diffe´rence a` Ersa peut s’expliquer par
le fait que le mode`le voit un e´pisode plus court que les observations, la pe´riode d’inte´gration
du dekati contient des pe´riodes ou` le mode`le ne simule que tre`s peu d’ae´rosols marins. La
concentration en masse totale est plus importante pour le dekati que pour la concentration
en masse mode´lise´e a` la position au Sud-Ouest de la Corse, cependant, la diffe´rence est moins
importante (rapport proche de 1) et le biais est sensiblement ame´liore´.
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Figure 5.26 – Comparaison de la distribution de taille en masse observe´e par les filtres sur
l’impacteur Dekati (courbe bleue) et mode´lise´e a` Ersa (courbe rouge) et a` la position au
SOC (courbe orange). Les re´sultats du mode`les ont e´te´ moyenne´s du 22/06/13 1300 UTC
au 25/06/13 1200 UTC pour correspondre a` la dure´e d’e´chantillonnage des filtres.
Pour conclure sur la distribution de taille en masse pendant la 2e`me pe´riode (22-26 juin),
le mode`le repre´sente bien la granulome´trie sur la position au Sud-Ouest de la Corse. La
distribution de taille en masse est moins bien restitue´e sur le site d’Ersa mais pour des raisons
identifie´es qui sont dues a` la dynamique globale de la simulation principalement. Compare´ a`
la distribution de taille issue d’un ajustement lognormal des mesures de l’impacteur dekati,
le mode`le ne conside`re pas de mode ultra-grossier. Les particules mesure´es par le dekati et
ayant un diame`tre supe´rieur a` 6 µm sont probablement responsables de la diffe´rence dans la
concentration en masse totale mesure´e et mode´lise´e (27%).




M Diame`tre sigma M Diame`tre sigma M Diame`tre sigma
Mode 1 6.2 10−6 0.018 1.37 3.2 10−5 0.018 1.37
Mode 2 4.9 10−5 0.041 1.50 2.5 10−4 0.041 1.50
Mode 3 1.5 10−3 0.09 1.42 6.2 10−3 0.09 1.42 4.5 10−3 0.05 2.2
Mode 4 1.8 10−2 0.23 1.53 7.2 10−2 0.23 1.53 0.1 1.5 3.0
Mode 5 0.82 0.85 1.85 3.28 0.85 1.85 1.4 1.8 1.7
Table 5.7 – Caracte´ristiques (masse, diame`tre modal sec et e´cart-type) de l’ajustement des
modes lognormaux simule´s par le mode`le a` la station d’Ersa et au SOC et mesure´ par les
filtres Dekati
Concentration en nombre et contribution des diffe´rents modes
La concentration en nombre ainsi que la distribution en taille ont e´galement e´te´ e´tudie´es
pour la seconde pe´riode, de fac¸on similaire a` la premie`re. Les figures ne sont pas expose´es ici
car les re´sultats sont similaires.
La diffe´rence majeure avec l’e´pisode 1 re´side dans la distribution en taille. La contribution
du mode 1 est ici plus importante que celle du mode 4, alors que sa concentration pendant
l’e´pisode 1 e´tait ne´gligeable. Cette diffe´rence est significative pour des e´tudes d’optique car les
diame`tres des deux modes sont diffe´rents ( 0.018 µm pour le mode 1 et 0.230 µm pour le mode
4) et ont des proprie´te´s optiques et CCN diffe´rentes. En effet, les particules ayant un plus gros
diame`tre vont avoir plus de facilite´ a` se transformer en gouttelettes d’eau nuageuse (Ko¨hler,
1936) et vont donc avoir un effet radiatif indirect plus important. La concentration en nombre
des modes 1 et 4 a e´te´ analyse´es sur les transects Alboran-Ersa, Lion-Ersa et Gascogne-Ersa,
de fac¸on similaire a` la section 5.1.3. La diffe´rence majeure entre ces deux modes re´side dans
leur zone de transport. Le mode 1 est essentiellement concentre´ dans la CLM alors que le
mode 4 est injecte´ en troposphe`re libre. Pour comple´ter cette e´tude et pouvoir quantifier
la contribution des ae´rosols e´mis en Atlantique, une simulation pendant laquelle seules les
e´missions d’ae´rosols marins dans l’oce´an Atlantique seraient possibles devra eˆtre re´alise´e.
Ainsi les contributions me´diterrane´ennes et Atlantique pourront eˆtre distingue´es.
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5.3 Etudes des proprie´te´s optiques et effet radiatif di-
rect des ae´rosols marins
5.3.1 Caracte´risation ge´ne´rale des ae´rosols marins pendant SAF-
MED+
Avant de pre´senter les proprie´te´s optiques et radiatives des ae´rosols marins pendant la
simulation SAFMED+ et en particulier pendant le vol instrumente´, ses caracte´ristiques en
terme de concentrations en masse et en nombre sont aborde´es. Les figures 5.27 (a), (b) et (c)
pre´sentent les concentrations en masse a` la surface simule´es par MesoNH avant, pendant, et
apre`s le vol instrumente´. Ces figures indiquent que la concentration a` la surface croˆıt pendant
cette journe´e du 10 juillet, sous l’influence du mistral. Ainsi, le maximum atteint le 10 juillet
a` 0900 UTC est de 12.1 µg m−3 a` l’ouest de la Sardaigne alors qu’il est de 14.2 µg m−3 a`
1517 UTC au large de la Tunisie.
En terme d’ordre de grandeur, la concentration en masse a` la surface au coeur du panache
est e´leve´e (∼ 15 µg m−3) et surpasse les concentrations in-situ observe´es dans le bassin
me´diterrane´en en site coˆtiers ou sur bateau, qui sont majoritairement infe´rieures a` 10 µg
m−3 (Querol et al., 2008; Pey et al., 2009; Koulouri et al., 2008; Piazzola et al., 2012; Sellegri
et al., 2001). Elle est cependant infe´rieure a` des concentrations plus importantes observe´es
au Cap Vert pour des conditions de vents forts (∼ 40 µg m−3, ws > 10 m s−1 (Fomba et al.,
2014)).




Figure 5.27 – Cartes repre´sentant la concentration en masse et en nombre, ainsi que la
charge atmosphe´rique des ae´rosols marins simule´es a` la surface le 10 juillet a` 0900 UTC (a),
(d) et (i), a` 1200 UTC (b), (e) et (j) et a` 1517 UTC (c), (f) et (k).
On retrouve le meˆme sche´ma pour la concentration en nombre simule´e, repre´sente´e sur
les figures 5.27 (d), (e) et (f). Ainsi, elle augmente au fil de la journe´e du 10 juillet, avec
un maximum a` l’Ouest de la Sardaigne d’environ 30 cm−3 a` 0900 UTC qui passe a` plus de
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40 cm−3 a` 1517 UTC. La trajectoire de l’avion est repre´sente´e sur la figure 5.27 (e) et on
remarque qu’elle se situe en bordure du panache d’ae´rosols marins.
Les concentrations en nombre au coeur du panache ne sont pas tre`s e´leve´es, mais situe´es
dans les ordres de grandeurs des valeurs couramment admises (> 150 cm−3 (D O’Dowd et
De Leeuw, 2007; Yoon et al., 2007)). Pour un cas de mistral, Piazzola et al. (2012) a observe´
a` Porquerolles une concentration en nombre (d < 500 nm) de 320 cm−3. La concentration en
nombre simule´e par MesoNH a` Porquerolles a e´te´ extraite et moyenne´e pour la journe´e du
10 juillet. Les quatre premiers modes ont e´te´ conside´re´s ici pour comparer la meˆme gamme
de taille que les mesures du SMPS. On obtient une valeur moyenne de 4.5 ± 0.7 cm−3, qui
est infe´rieure de deux ordres de grandeur aux mesures de Piazzola et al. (2012)
Ce biais important entre les mesures de Piazzola et al. (2012) et la simulation SAFMED+
peut eˆtre attribue´ aux autres types d’ae´rosols mesure´s par le SMPS ou a` la diffe´rence in-
trinse`que entre ces deux e´pisodes de mistral se de´roulant respectivement en 2007 et en 2014.
Les fortes valeurs de concentration en nombre obtenues par Piazzola et al. (2012) peuvent
e´galement eˆtre explique´es par la formation d’ae´rosols marins secondaires par nucle´ation dont
la concentration peut atteindre quelques milliers de particules cm−3.
Pour finir la pre´sentation de la situation, la charge en ae´rosols marins nous permet d’avoir
plus d’informations sur la concentration en particules sur la colonne atmosphe´rique. Etant
donne´ que l’avion vole a` des altitudes supe´rieures a` 300 m, la concentration en masse a` la
surface n’est pas force´ment repre´sentative des concentrations rencontre´es dans la CLM. La
charge en ae´rosols marins sur le bassin ouest est comprise entre 6 et 20 mg m−2 le 10 juillet
avec une augmentation au cours de la journe´e. Ainsi, a` 0900 UTC, la charge maximale est de
17 mg m−2 a` l’ouest de la Sardaigne et de 18 mg m−2 a` l’ouest de l’Italie. Elle est de 20 mg
m−2 a` 1517 UTC au sud de la Sardaigne. Les valeurs maximales sont situe´es a` l’ouest et au
sud-ouest de la Sardaigne. On note avec ces trois parame`tres que le panache d’ae´rosols ma-
rins suit bien une direction Nord-Ouest, comme on peut s’y attendre pour un cas de mistral
fort. La charge atmosphe´rique simule´e sur cet e´pisode est plus importante que celle obtenue
dans la simulation de Salameh et al. (2007) qui rapportent des valeurs comprises entre 0.1
et 5 mg m−2. Cependant, la charge simule´e par MesoNH se situe dans la gamme simule´e par
Kushta et al. (2014) avec le mode`le RCFC, comprise entre 10 et 100 mg m−2 au dessus de
l’oce´an Atlantique et de la mer Me´diterrane´e.
Les figures pre´ce´dentes illustraient la situation globale pendant la simulation SAFMED+.
Nous nous attachons maintenant a` pre´senter les concentrations simule´es le long de la tra-
jectoire de l’avion. La figure 5.28 repre´sente a` gauche l’altitude de l’avion en fonction de sa
trajectoire et au centre et a` droite les concentrations en masse et en nombre totales. Cette
figure indique tout d’abord que l’avion vole majoritairement a` des altitudes assez basses, en
dessous des 1000 m. Il re´alise 3 profils verticaux, deux au niveau du golfe du Lion, a` l’aller
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et au retour ainsi qu’un dernier plus au sud-est du golfe du Lion. On remarque e´galement
sur cette figure que les concentrations en nombre et en masse simule´es sont nulles pendant
la phase de de´collage et d’atterrissage, notamment au dessus du continent. Sur la trajectoire
de l’avion, les concentrations en masse et en nombre ne de´passent pas 5 µg m−3 et 13 cm−3,
respectivement. Comme attendu, les concentrations maximales sont simule´es le plus au sud,
donc plus proche du panache, mais e´galement pour des altitudes infe´rieures a` 500 m.
Figure 5.28 – Cartes repre´sentant le vol instrumente´. A gauche l’altitude (observations,
SAFIRE), au milieu et a` droite les concentrations en masse et en nombre totales mode´lise´es,
respectivement.
Afin d’e´valuer la repre´sentation de ces parame`tres pendant ce cas d’e´tude, nous dispo-
sons des observations de concentrations en nombre mesure´es par l’instrument GRIMM dans
l’avion. Il faut noter qu’il n’y avait pas d’instrumentation a` bord de l’avion permettant de
quantifier la concentration en masse PM10 des ae´rosols marins, cette variable ne peut donc
pas eˆtre e´value´e pendant SAFMED+. Cependant, la concentration en nombre en ae´rosols
(sans distinction de l’espe`ce chimique) a donc e´te´ mesure´e par un GRIMM (0.25 < d < 32 µm,
installe´ sur la veine de pre´le`vement du CNRM dont le diame`tre de coupure e´tait de 5 µm). La
figure 5.29 pre´sente les concentrations observe´es et simule´es pendant le vol. La concentration
observe´e est largement supe´rieure a` celle mode´lise´e. En effet, elle est en moyenne de 22.48
± 18.29 cm−3 pendant le vol alors que celle mode´lise´e est en moyenne de 4.87 ± 4.0 cm−3.
Les diffe´rents scores sont pre´sente´s dans le tableau 5.8. En prenant en compte le diame`tre de
coupure bas de la veine de pre´le`vement du GRIMM, la concentration mode´lise´e est encore
plus faible (1.43 cm−3) que la concentration observe´e. Ceci peut s’expliquer par le fait que le
GRIMM mesure toutes les particules atmosphe´riques et pas uniquement les ae´rosols marins.
De plus, les vents forts rencontre´s lors des e´pisodes de Mistral, dispersent les ae´rosols situe´s
au dessus du continent, et notamment d’origine anthropique, au large. Les ae´rosols observe´s
par le GRIMM ont donc probablement en partie une origine anthropique.
Malgre´ ce biais important, les concentrations mode´lise´es et observe´es suivent la meˆme
tendance temporelle qui est de´note´e par une corre´lation de 0.63.
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Figure 5.29 – Se´rie temporelle du vol instrumente´ repre´sentant la concentration en nombre
totale mode´lise´e en rouge et la concentration en nombre mesure´e par le GRIMM (0.25 < d
< 32 µm) en bleu.
Corr Biais Mean (Obs) Mean (Mode`le) Mean (Mode`le)
Concentration Concentration
totale Modes 4 et 5
GRIMM 0.63 -17.61 22.48 ± 18.29 4.87 ± 4.0 1.43
Table 5.8 – Comparaison entre la concentration en nombre mesure´e par le GRIMM (0.25 <
d < 32 µm) installe´ dans l’avion et la concentration en nombre en ae´rosols marins mode´lise´e.
Dans cette partie, nous avons expose´ les caracte´ristiques du cas d’e´tude SAFMED+ en
ce qui concerne les concentrations en ae´rosols marins. Pour comple´ter cette e´tude, nous
pre´sentons a` pre´sent les extinctions (dans le visible) simule´es pour la pe´riode e´tudie´e.
5.3.2 Extinction du rayonnement
Le premier parame`tre optique e´value´ pour la simulation SAFMED+ est l’extinction du
rayonnement dans le visible, a` l’aide des observations re´alise´es a` bord de l’avion par l’ins-
trument CAPS (Cavity Attenuated Phase Shift). Ces mesures in-situ ont e´te´ re´alise´es a` la
longueur d’onde de 530 nm et a` une humidite´ relative infe´rieure a` 50 %. L’extinction due aux
ae´rosols marins uniquement en sortie du mode`le est a` 550 nm et estime´e a` l’humidite´ relative
de la maille conside´re´e. Les figures 5.30 pre´sentent l’extinction mode´lise´e a` trois niveaux
diffe´rents (correspondant a` des altitudes de 10 m, 370 m et 1000m) le 10 juillet a` 1200 UTC.
Tout d’abord, on note que l’extinction du rayonnement simule´e sur le domaine Me´diterrane´e
est corre´le´e a` la charge en ae´rosols marins et on retrouve bien visuellement le panache sur
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les figures 5.30 (a) (b) et (c). On observe que l’extinction a` la surface est plus importante
qu’a` 370 m. Ainsi, a` la surface, l’extinction atteint des valeurs respectives de 10 Mm−1 et
de 15 Mm−1 a` l’ouest et au sud de la Sardaigne. A 1000 m, proche de la hauteur limite de
la CLM, l’extinction est moins homoge`ne qu’a` la surface et y est plus importante avec des
valeurs de 15 Mm−1 beaucoup plus fre´quentes.
Figure 5.30 – Extinction due aux ae´rosols marins a` trois altitudes diffe´rentes dans la CLM,
10 m, 370 m et 1000 m, le 10 juillet 2014 a` 1200 UTC.
De fac¸on similaire aux analyses de la concentration pendant la simulation ADRIMED,
nous avons utilise´ ici un transect particulier qui nous aide a` mieux appre´hender le profil
vertical de l’extinction du rayonnement. La figure 5.31 pre´sente le transect « mistral » qui
traverse le bassin me´diterrane´en ouest selon l’axe du vent pendant cet e´pisode. Ce transect
de´bute a` Frioul, passe par Carloforte (Sardaigne) et se termine a` Tunis. Ces trois sites, qui
correspondent a` trois stations AERONET, sont utilise´s par la suite pour l’e´tude de l’AOD
et de l’effet radiatif direct (ERD).
La figure 5.32 pre´sente l’extinction du rayonnement a` 550 nm, la hauteur de la CLM
ainsi que l’humidite´ relative (RH) pour trois dates, avant le vol ((a) et (d)), pendant le vol
((b) et (e)) et apre`s le vol ((c) et (f)) sur le transect mistral. Pour les trois dates, on observe
que l’extinction est maximale (∼ 18 Mm−1) vers 1000 m, au sommet de la couche limite qui
correspond aux valeurs d’humidite´ relative maximales. En effet, pour des altitudes centre´es
autour de 1200 m, l’humidite´ relative (RH) atteint des valeurs proches de 100 %. Ce re´sultat
est lie´ au facteur de grossissement des ae´rosols marins qui augmente fortement pour des RH
supe´rieures a` 70%. On aperc¸oit tout de meˆme en paralle`le une augmentation de l’extinction
en fonction du temps et de la localisation. En effet, l’extinction est plus forte a` 1517 UTC
entre la Sardaigne et la Tunisie (∼ 18 Mm−1) qu’a` 0900 UTC (∼ 12 Mm−1).
Compare´ a` la litte´rature, Shinozuka et al. (2004) rapportent des valeurs de diffusion
(de´rive´e d’un OPC, a` 633 nm) obtenues au niveau de l’oce´an Austral, comprises entre 70 et
80 Mm−1 en dessous de 500 m asl. et pour des vitesses de vent comprises entre 8 et 12 m s−1.
Entre 500 et 1000 m, la diffusion diminue et est comprise entre 20 et 50 Mm−1 alors qu’elle
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Figure 5.31 – Axe du transect ”mistral”. Ce transect de´bute a` Frioul, passe par Carloforte
(Sardaigne) et se termine a` Tunis.
Figure 5.32 – Extinction due aux ae´rosols marins, hauteur de CLA et humidite´ relative sur
l’axe du transect mistral pour trois dates : 10 juillet 2014 0900 UTC ((a) et (d)), 1200 UTC
((b) et (e)) et 1517 UTC ((c) et (f)).
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devient quasiment nulle a` des altitudes supe´rieures a` 1000 m. Sur le bassin me´diterrane´en,
Lundgren et al. (2013) ont re´alise´ un cas d’e´tude avec le mode`le re´gional COSMO-ART (Vogel
et al., 2009) a` la re´solution horizontale de 0.25° et 40 niveaux verticaux. Le me´lange interne
des ae´rosols humides compose´s de chlorure de sodium, sulfate de sodium et d’eau liquide est
conside´re´ dans cette e´tude. Les proprie´te´s optiques des ae´rosols marins ont e´te´ calcule´es en
fonction de leur composition chimique. Pour cette simulation Lundgren et al. (2013) simulent
des extinctions dans le sud-ouest de la Me´diterrane´e comprises entre 40 et 80 Mm−1 dans le
premier kilome`tre de la CLM, avec un maximum a` la surface et pour des vitesses de vent
comprises entre 5 et 7.5 m s−1. Ainsi, pour des conditions de vent similaires, l’extinction
mode´lise´e dans notre cas d’e´tude, entre la surface et 500 m d’altitude, est infe´rieure aux
valeurs rapporte´es par Shinozuka et al. (2004) et Lundgren et al. (2013).
Contrairement a` Shinozuka et al. (2004) et Lundgren et al. (2013), l’extinction simule´e
pour SAFMED+ augmente jusqu’au sommet de la couche limite, essentiellement a` cause
de l’augmentation de RH. Enfin, au dessus de la couche limite, l’extinction de´croit tre`s ra-
pidement pour atteindre des valeurs nulles. De plus, Piazzola et al. (2012) indiquent une
extinction due a` la diffusion des ae´rosols (a` 520 nm) a` la station de Porquerolles, apre`s un
cas de mistral, infe´rieure a` 15 Mm−1. L’extinction moyenne simule´e a` Porquerolles par Me-
soNH pour la journe´e du 10 juillet, pendant l’e´pisode de mistral, est infe´rieure d’un ordre de
grandeur (1.67 ± 0.10 Mm−1). De la meˆme manie`re que pour la concentration en nombre,
il est probable que l’extinction mesure´e par Piazzola et al. (2012) soit en partie due a` des
particules d’origine anthropique. Toutefois, les valeurs obtenues pour la simulation SAFMED
sont infe´rieures aux valeurs rencontre´es dans la litte´rature, a` la fois pour des e´tudes d’obser-
vation et de mode´lisation, et indiquent possiblement un biais du mode`le dans le calcul des
proprie´te´s optiques.
Figure 5.33 – (a) Altitude de l’avion pendant le vol, (b) Extinction mode´lise´e a` 550 nm
due aux ae´rosols marins primaires
Apre`s avoir pre´sente´ les valeurs de l’extinction simule´e au niveau re´gional, nous nous
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inte´ressons aux observations obtenues pendant le vol. Comme mentionne´ pre´ce´demment,
l’extinction totale a` 530 nm, attribuable a` tous les ae´rosols pre´sents dans l’atmosphe`re, a
e´te´ mesure´e par l’instrument CAPS dans l’avion. Cette analyse ne permet donc pas une
comparaison directe avec l’extinction simule´e des ae´rosols marins uniquement. De plus, cet
instrument a effectue´ ces mesures a` une humidite´ relative faible (< 40 %), qui n’est pas
repre´sentative de l’humidite´ relative ambiante. L’extinction e´tant impacte´e par la croissance
hygroscopique des ae´rosols marins, deux corrections ont e´te´ applique´es aux mesures. Ces
corrections correspondent au facteur d’accroissement de la diffusion des ae´rosols marins en
fonction de l’humidite´ relative. Etant donne´ que les ae´rosols marins sont essentiellement
diffusifs dans les courtes longueurs d’onde, la diffusion est conside´re´e ici comme e´gale a`
l’extinction. Les corrections applique´es sont issues de Hervo (2013) sur les proprie´te´s hygro-
scopiques des ae´rosols observe´s au Puy de Doˆme. Ces deux corrections, pour des masses d’air




Les quatre parame`tres a1 a` a4 sont pre´sente´s dans le tableau 5.9.
Masses d’air a1 a2 a3 a4
Oce´anique 9.18 10−1 6.08 10−3 3.10 10−7 1.68 10−1
Oce´anique modifie´e 9.88 10−1 5.14 10−3 8.66 10−4 8.82 10−2
Table 5.9 – Coefficients de la parame´trisation du facteur d’accroissement de la diffusion a`
550 nm en fonction de l’humidite´ relative issus de Hervo (2013).
Les extinctions simule´es et observe´es sont repre´sente´es sur la figure 5.34 pendant le vol
instrumente´. Sont pre´sente´es, en rouge la simulation, en bleu marine les observations (CAPS)
sans correction, en bleu roi la correction O et en bleu clair la correction OM. Il faut mention-
ner ici que les masses d’air oce´aniques modifie´es ont un facteur d’accroissement de la diffusion
plus important que les masses d’air oce´aniques (Holmgren et al., 2014; Freney et al., 2011;
Asmi et al., 2013).
Les valeurs moyennes pendant ce vol sont de 1.89 ± 1.71 Mm−1, 19.7 ± 12.4 Mm−1, 29.5 ±
21.5 Mm−1 et 37.4 ± 30.6 Mm−1 pour le mode`le, les observations CAPS et les corrections O
et OM respectivement.
Les valeurs observe´es sont beaucoup plus importantes que l’extinction simule´e (biais de
-17.81 Mm−1), d’autant plus en appliquant les corrections O et OM (biais respectifs de -27.56
Mm−1 et de -35.47 Mm−1. De la meˆme manie`re que pour la comparaison avec la litte´rature
au niveau du bassin me´diterrane´en, les valeurs simule´es sont e´galement beaucoup plus faibles
que les observations re´alise´es pendant le vol. Le biais entre le mode`le et les observations ne
peut pas entie`rement eˆtre explique´ par la pre´sence d’autres types d’ae´rosols. En effet, l’ex-
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tinction simule´e due aux ae´rosols marins est beaucoup plus faible qu’attendue.
Malgre´ ce biais, on note une bonne cohe´rence temporelle entre les mesures et la simu-
lation, qui est e´galement ame´liore´e avec les corrections en fonction de RH, illustre´e par les
corre´lations de 0.65, 0.68 et 0.69 pour les mesures sans correction (CAPS), correction O et
OM respectivement.
De plus, cinq pics d’extinction sont observe´s par le CAPS, atteignant des valeurs supe´rieures
a` 50 Mm−1 et supe´rieures a` 120 Mm−1 pour deux d’entre eux (avec la correction OM). Le
mode`le repre´sente en effet quelques e´pisodes avec des concentrations plus importantes qui
correspondent a` ces pics, mais les valeurs restent tre`s faibles (infe´rieures a` 10 Mm−1). On
observe une tre`s forte corre´lation entre l’humidite´ relative et ces extinctions fortes.
L’absence d’observables directement relie´es aux ae´rosols marins limite clairement l’ana-
lyse sur la performance du mode`le a` simuler l’extinction des ae´rosols utilise´s pour e´tudier
leurs effets sur le rayonnement.
Figure 5.34 – (a) Comparaison entre l’extinction des ae´rosols marins mode´lise´e (courbe
rouge), l’extinction totale mesure´e par le CAPS et corrige´e en fonction de l’humidite´ rela-
tive pour des conditions « oce´aniques » et « oce´aniques modifie´es ». (b) Humidite´ relative
ambiante pendant le vol.
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CAPS CAPS O CAPS OM
Corr 0.65 0.68 0.69
Biais -17.81 -27.56 -35.47
avg(Obs) 19.74 29.48 37.39
std(Obs) 12.42 21.53 30.58
std(Mode`le) 1.71 1.71 1.71
Table 5.10 – Scores obtenus entre l’extinction mode´lise´e et observe´e sans correction de
l’humidite´ relative (CAPS) et avec correction pour des masses d’air oce´aniques (CAPS O)
et oce´aniques modifie´es (CAPS OM).
5.3.3 Epaisseur optique atmosphe´rique
Le second parame`tre optique analyse´ dans cette partie est l’e´paisseur optique atmosphe´-
rique (AOD) qui est un indicateur de la charge atmosphe´rique en ae´rosols. Ce parame`tre
repre´sente l’extinction du rayonnement sur toute la colonne atmosphe´rique. Elle est repre´-
sente´e a` 550 nm sur le domaine me´diterranne´e pour la journe´e du 10 juillet, a` 0900 UTC,
1200 UTC et 1517 UTC sur la figure 5.35. On observe tout d’abord que sa valeur croˆıt au
fur et a` mesure de la journe´e, comme vu pre´ce´demment pour les variables relie´es a` la concen-
tration en ae´rosols marins. Ainsi a` 0900 UTC, l’AOD est de 0.02 a` l’Ouest de la Sardaigne
et atteint des valeurs de 0.03 a` l’Ouest et au sud de la Sardaigne a` 1517 UTC. Ces valeurs
(< 0.05) sont donc relativement faibles pour ce cas de mistral.
Les AOD simule´es sont plus faibles que les valeurs typiques d’AOD rencontre´es dans
des zones conside´re´es comme « marines propres », c’est-a`-dire impacte´es uniquement par
des ae´rosols marins. Smirnov et al. (2002) indiquent ainsi que la valeur moyenne de l’AOD
(a` 500 nm) sur cinq site insulaires (oce´ans Pacifique et Atlantique) et pendant 2 a` 5 ans
de mesure est de 0.07. Dans le bassin Me´diterrane´en central, Pace et al. (2006) indiquent
une valeur moyenne d’AOD de 0.11 a` Lampedusa pour des masses d’air cate´gorise´es comme
marines entre juillet 2001 et septembre 2003. Ces valeurs sont bien supe´rieures a` celles que
l’on obtient lors de la simulation SAFMED+. Cependant, il faut prendre en compte le fait
que ces mesures sont impacte´es par des ae´rosols autres que d’origine marine, meˆme dans des
conditions atmosphe´riques marines conside´re´es comme propres, y compris pour l’e´tude de
Smirnov et al. (2002).
Une e´tude re´alise´e par Mulcahy et al. (2008) a` Mace Head pour des conditions atmosphe´-
riques marines propres a de´termine´ une relation entre AOD et vitesse du vent. Ainsi pour des
vitesses de vent comprises entre 4 et 18 m s−1, il y a un ordre de grandeur de diffe´rence pour
l’AOD (a` 500 nm) qui varie respectivement entre 0.03 et 0.38. Ces AOD sont suppose´es eˆtre
dues a` l’unique contribution des ae´rosols marins et atteignent des valeurs aussi importantes
que celles atteintes par des contributions d’ae´rosols anthropiques. Dans le bassin Me´diter-
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rane´en, on ne trouvera pas de conditions atmosphe´riques marines propres comme a` Mace
Head (Section 2.1.1). Les valeurs maximales d’AOD que l’on obtient pour ce cas de Mistral
fort, avec des vitesses de vent de´passant les 20 m s−1 sont e´quivalentes aux valeurs minimales
atteintes a` Mace Head, pour des vitesses de vent infe´rieures a` 10 m s−1.
Afin de pouvoir comparer directement les sorties de simulation a` des variables caracte´ri-
sant uniquement les ae´rosols marins, nous avons utilise´s dans un premier temps les e´paisseurs
optiques des ae´rosols marins issues des re´analyses MACC, qui sont utiles ici car directement
comparables. Nous avons e´galement utilise´ les observations AERUS-GEO (produit disponible
sur le site ICARE et base´ sur un algorithme de´veloppe´ au CNRM a` partir des mesures SE-
VIRI, repre´sentant l’AOD totale). L’AOD AERUS est cependant disponible a` une longueur
d’onde de 630 nm. Afin de pourvoir comparer ce produit aux sorties MesoNH, nous avons
utilise´ le coefficient d’angstrom pour calculer l’AOD a` 550 nm, suivant l’e´quation 5.3, dans
laquelle α est le coefficient d’angstrom, λ et λ0 deux longueurs d’onde diffe´rentes et AOD
l’e´paisseur optique atmosphe´rique a` ces deux longueurs d’onde respectives.
AOD(λ) = AOD(λ0)× ( λ
λ0
)−α (5.3)
Figure 5.35 – Epaisseur optique atmosphe´rique due aux ae´rosols marins en de´but de simu-
lation (08 juillet 1200 UTC et 09 juillet 1200 UTC) et pendant le vol avion (10 juillet 0900
UTC, 10 juillet 1200 UTC, 10 juillet 1500 UTC
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Figure 5.36 – (a) Altitude de l’avion pendant le vol, (b) AOD des sels marins
Les re´analyses MACC issues du mode`le du centre europe´en (C-IFS) be´ne´ficient de l’assi-
milation des observations MODIS mais ont une re´solution horizontale de 1.125° alors que le
produit AERUS-GEO dispose d’une re´solution horizontale de 3 km (au nadir), bien adapte´e
aux simulations MesoNH pre´sente´es ici. Les observations AERUS-GEO sont e´videmment
limite´es par la couverture nuageuse. Pour les re´analyses MACC, les ae´rosols marins sont
repre´sente´s par trois bins dont les diame`tres limites sont 0.03, 0.5, 5 et 20 µm. Le sche´ma
d’e´mission d’ae´rosols marins est base´ sur les parame´trisations de Guelle et al. (2001) et
Schulz et al. (2004). Plus d’informations sur les re´analyses MACC sont renseigne´es dans
Cuevas et al. (2015), Morcrette et al. (2009) et Benedetti et al. (2011).
Enfin, les produits MACC et AERUS-GEO correspondent a` une moyenne journalie`re. Ainsi,
pour pouvoir les comparer avec les re´sultats du mode`le, les sorties de MesoNH ont e´te´ moyen-
ne´es sur la journe´e du 10 juillet 2014. L’AOD moyenne pour cette journe´e, mode´lise´e par
MesoNH, est pre´sente´e sur la figure 5.37 (a). Sur la figure 5.37 (b), l’AOD due aux ae´rosols
marins extrait des re´analyses MACC est pre´sente´e. La diffe´rence entre les AOD MACC et
MesoNH est repre´sente´e sur la figure 5.37 (c) et l’AOD issue du produit AERUS-GEO sur
la figure 5.37 (d).
L’AOD simule´e par MesoNH est comprise entre 0.01 et jusqu’a` 0.025 aux bords et au
coeur du panache respectivement. L’impact des ae´rosols marins sur l’extinction est situe´
essentiellement au sud et a` l’ouest de la Sardaigne. L’AOD atteint e´galement des valeurs
atteignant jusqu’a` 0.013 sur les coˆtes Italiennes, et on aperc¸oit bien l’effet venturi entre le
sud de la Corse et le Nord de la Sardaigne. Le panache d’AOD n’est pas homoge`ne sur le
bassin me´diterrane´en et on remarque clairement l’effet du relief et des ıˆles sur sa distribution.
L’AOD MACC pre´sente un sche´ma diffe´rent (Fig. 5.37 (b)). Premie`rement, les valeurs sont
plus homoge`nes dans le panache et plutoˆt comprises entre 0.10 et 0.15. Le panache est
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Figure 5.37 – AOD due aux ae´rosols marins pour le 10 juillet 2014 : (a) simulation MesoNH,
(b) re´analyses MACC, (c) diffe´rence MACC-MNH et (d) AERUS-GEO.
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e´galement plus e´tendu que pour MesoNH. Les valeurs d’AOD les plus importantes se situent
sur le trajet du mistral, dans le golfe du Lion et a` l’ouest de la Sardaigne mais toute la
partie Est du domaine, de l’Est de la Sardaigne a` Lampedusa est caracte´rise´e par un AOD
d’environ 0.10, alors qu’on s’attendrait a` ce que les valeurs soient plus faibles dans les zones
qui ne sont pas situe´es dans l’axe du mistral. L’effet venturi entre la Corse et la Sardaigne
n’est pas visible sur cette re´analyse. En plus de ces diffe´rences, l’AOD sur tout le domaine
est largement infe´rieure pour MesoNH par rapport a` MACC, avec des valeurs moyennes
respectives de 2.0 10−3 ± 3.0 10−3 et 0.033 ± 0.05. La figure 5.37 (c) repre´sentant la diffe´rence
entre l’AOD MACC et l’AOD MesoNH indique des valeurs essentiellement comprises entre
0.06 et 0.12. Ces diffe´rences sont principalement dues a` des valeurs beaucoup plus importantes
pour MACC ainsi qu’a` des disparite´s dans la position du panache d’ae´rosols.
En comple´ment de la comparaison entre les AOD dues aux ae´rosols marins de MesoNH
et MACC, les donne´es AERUS (qui ne discriminent pas les ae´rosols selon leur sources) nous
renseignent sur l’e´tendue spatiale et l’intensite´ du panache. Ces donne´es sont repre´sente´es
sur la figure 5.37 (d) ou` l’on peut apercevoir la couverture nuageuse par les donne´es man-
quantes. Les AODs tre`s fortes que l’on aperc¸oit notamment en Espagne ou au Maghreb ne
sont pas dues aux ae´rosols marins, mais probablement a` des contributions anthropiques et
nous ne nous attarderons pas sur leur analyse. On distingue clairement le meˆme sche´ma a`
l’ouest et au sud-ouest de la Sardaigne que pour les sorties MesoNH, que MACC ne simule
pas, ainsi que la contribution de l’effet Venturi entre la Corse et la Sardaigne. Les valeurs
d’AOD dans ce panache sont comprises entre 0.1 et 0.2 mais e´tant donne´ qu’AERUS ne
discrimine pas les types d’ae´rosols, les valeurs les plus fortes ici ne correspondent pas for-
ce´ment a` l’unique contribution des ae´rosols marins. La couverture nuageuse au niveau du
golfe du Lion ne permet pas de conclure sur cette zone, meˆme si les valeurs semblent plus
proches des re´analyses MACC. La haute re´solution horizontale (5 km × 5 km) utilise´e pour
cette simulation MesoNH ame´liore la repre´sentation du panache par rapport a` MACC et
globalement, sa repre´sentation spatiale est plus proche des observations AERUS, ce qui nous
conforte dans la bonne repre´sentation a` fine e´chelle de la distribution spatiale des ae´rosols
marins avec le nouveau sche´ma d’e´mission d’Ovadnevaite et al. (2014).
MesoNH MACC AERUS
Moyenne σ max Moyenne σ max Moyenne σ max
AOD 0.002 0.003 0.023 0.033 0.05 0.16 0.12 0.07 0.89
aerosols ae´rosols marins ae´rosols marins tout ae´rsosols
Table 5.11 – Moyenne, e´cart-type et valeur maximale d’AOD simule´e par le mode`le, pour
les re´analyses MACC et pour les donne´es AERUS.
Enfin, en plus des re´analyses MACC, nous disposons e´galement des donne´es d’AOD (sans
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discrimination par type d’ae´rosols) issues des radiome`tres des stations AERONET. Le niveau
2 des donne´es signifie que seules les mesures en ciel clair sont conserve´es. Quatre stations ont
e´te´ choisies pour comparer les AOD mode´lise´es avec les AOD observe´es. La localisation de ces
stations, Frioul, Porquerolles, Cartoforte et Tunis est indique´e sur la figure 5.38. Ces quatre
stations sont ide´alement place´e le long de l’axe du mistral. Les AOD observe´es sont a` 440 nm
a` la station de Porquerolles (niveau 1.5) et a` 500 nm pour les trois autres stations (niveau
1.5 a` Carloforte et Tunis et niveau 2 a` Frioul). Pour rappel, l’AOD mode´lise´e par MesoNH
est a` 550 nm. Les moyennes de l’AOD pour la journe´e du 10 juillet 2014 sont pre´cise´es dans
le tableau 5.12, pour chaque station.
Figure 5.38 – Positions des quatre stations AERONET utilise´es pour cette e´tude ; Frioul,
Porquerolles, Carloforte et Tunis.
Les figures 5.39 (a) a` (d) repre´sentent l’AOD simule´e par MesoNH (en rouge), des re´-
analyses MACC due aux ae´rosols marins (en vert), des observations in-situ AERONET (en
bleu marine) et des observations satellitaires SEVIRI (en violet). En ce qui concerne les
observations AERONET, les sites de Frioul (a) et Porquerolles (b), situe´es pre`s des coˆtes
franc¸aises ont les plus faibles valeurs d’AOD (moyenne de 0.06 ± 0.04 et de 0.08 ± 0.02,
respectivement). On observe d’ailleurs une de´croissance de l’AOD au cours de la journe´e a`
Porquerolles, avec des valeurs allant de 0.12 a` midi a` 0.06 en fin d’apre`s-midi. Ces AOD
faibles sont caracte´ristiques des situations de mistral, qui nettoient l’atmosphe`re des pol-
luants atmosphe´riques. Sur ces deux sites, les AOD MACC (due aux ae´rosols marins) et
AERUS sont proches des observations AERONET avec des valeur respectives de 0.05 et 0.08
a` Frioul et de 0.06 et 0.08 a` Porquerolles.
Comme remarque´ pre´ce´demment, l’AOD simule´e par MesoNH est tre`s faible dans le golfe
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du Lion et donc e´galement sur les sites de Frioul et Porquerolles. En effet, leur valeur est de
9.0 10−4 ± 1.0 10−4 et 1.2 10−3 ± 1.3 10−4 respectivement.
Afin d’expliquer la diffe´rence entre les AOD observe´es aux stations AERONET a` Frioul
et Porquerolles et les AOD simule´es par MesoNH, la distribution de taille en volume, issue
des inversions AERONET et repre´sente´e sur la figure 5.40 a e´te´ e´tudie´e. Sur ces deux sites
(Fig. 5.40 (a) et (b)) on identifie la contribution d’un mode fin et d’un mode grossier. Les
ae´rosols marins e´tant principalement caracte´rise´s par leur mode grossier dans les inversions
AERONET, le mode fin correspondrait plutoˆt a` la pre´sence d’ae´rosols anthropiques. Ce
raisonnement est conforte´ par le fait que ces deux sites soient situe´s en embouchure de la
valle´e du Rhoˆne et proches de zones fortement urbanise´es. La diffe´rence entre les observa-
tions AERONET et la simulation MesoNH peut donc en partie s’expliquer par la pre´sence de
particules fines d’origine anthropique, prises en compte dans l’AOD observe´e par les stations
AERONET et les observations satellitaires et non mode´lise´es par MesoNH.
Cependant, la diffe´rence d’AOD entre MACC et MesoNH ne peut s’expliquer par la pre´-
sence d’autres types de particules. Cette diffe´rence peut premie`rement eˆtre due aux fonctions
sources utilise´es. En effet, le mode`le du centre europe´en utilise le sche´ma d’e´mission d’ae´ro-
sols marins de Schulz et al. (2004) qui ne prend en compte que la vitesse du vent. Pendant cet
e´pisode de mistral, les stations de Frioul et Porquerolles sont soumises a` un fetch tre`s court
(l’ˆıle de Porquerolles est e´loigne´e du continent de 5 km). La parame´trisation d’Ovadnevaite
et al. (2014) qui prend en compte cette longueur de fetch via la hauteur significative des
vagues e´met moins d’ae´rosols marins dans cette zone. On a e´galement constate´ dans la sec-
tion 4.3.3 que le sche´ma de Schulz et al. (2004) simulait des e´missions plus fortes. De ce fait,
l’AOD simule´e par MesoNH est moindre sur cette zone. Cependant, l’utilisation de sche´mas
d’e´missions diffe´rents ne peut comple`tement expliquer ces diffe´rences au niveau optique, et
comme e´voque´ pre´ce´demment pour l’extinction du rayonnement, il est probable qu’un biais
dans le mode`le soit responsable de ces faibles valeurs d’AOD.
Les deux autres stations, Carloforte et Tunis, situe´es au coeur et a` la limite sud du panache
d’ae´rosols sont impacte´es par des AOD plus importantes, par les observations AERONET
et AERUS. En revanche, l’AOD MACC est globalement plus faible a` Carloforte (0.06) et
presque nulle a` Tunis (5.1 10 −3). Les valeurs simule´es par Me´so-NH sont, pour ces deux
sites, toujours tre`s faibles (8.7 10−3 ± 1.6 10−3 et 2.9 10−3 ± 1.1 10−3 respectivement.
La moyenne des observations AERONET et AERUS, sur la journe´e du 10 juillet, est ainsi
respectivement de 0.13 ± 0.03 et 0.13 a` Carloforte et de 0.14 ± 0.04 et 0.19 a` Tunis.
On s’attendrait a` des valeurs d’AOD simule´es par Me´so-NH plus importantes a` Carloforte,
e´tant donne´ sa situation ge´ographique, au coeur du panache d’ae´rosols, et l’influence de
masses d’air maritimes.
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Figure 5.39 – Comparaison de l’AOD (comprenant tous les ae´rosols) mesure´e par le re´seau
AERONET sur quatre sites (Frioul (a), Porquerolles (b), Carloforte (c) et Tunis (d)) (croix
bleues marines) et observe´e par SEVIRI (AERUS en violet), l’AOD due aux ae´rosols ma-
rins issue des re´analyses MACC (ligne verte) et MesoNH (e´toiles rouges) le 10 juillet 2014.
L’e´chelle des valeurs d’AOD est diffe´rente sur les quatre figures.
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Figure 5.40 – Distributions de taille issues des inversions AERONET aux trois stations ;
Frioul (level 1.5, (a)), Porquerolles (level 1.5, (b)) et Tunis (level 2, (c)).
Frioul Porquerolles Carloforte Tunis

















AERONET 0.06 0.04 0.08 0.02 0.13 0.03 0.14 0.04




0.08 0.08 0.13 0.19
Table 5.12 – Moyenne et e´cart-type des AOD simule´es par le mode`le (due aux ae´rosols
marins) et observe´es par les stations AERONET (tous les ae´rosols) a` quatre stations ; Frioul,
Porquerolles, Carloforte et Tunis, ainsi que les observations satellitaires SEVIRI.
Ainsi, la comparaison entre les AOD simule´es par MesoNH, les re´analyses MACC et les
observations AERONET et SEVIRI met en e´vidence la mauvaise repre´sentation de cette
variable par le mode`le sur des sites particuliers, et plus spe´cifiquement a` la station de Car-
loforte, situe´e dans le coeur du panache d’ae´rosols marins pendant cet e´pisode de mistral.
Compare´ a` la litte´rature, la simulation de Lundgren et al. (2013) sur le bassin me´diterra-
ne´en indique une AOD (a` 550 nm et due aux ae´rosols marins) le 25 juillet 2007, dont la valeur
maximale est de 0.35 (et le 99me percentile de 0.13). Ce cas d’e´tude est diffe´rent de la simula-
tion SAFMED+ puisqu’il ne repre´sente pas un cas extreˆme en Me´diterrane´e et la vitesse de
vent maximale rencontre´e sur le bassin est d’environ 10 m s−1. Ainsi, la valeur moyenne (sur
trois jours) d’AOD due aux ae´rosols marins dans cette meˆme e´tude est comprise entre 0.01 et
0.04 dans la majorite´ du bassin me´diterrane´en, alors que la moyenne obtenue sur le domaine
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de SAFMED+ (y compris les terres) par MesoNH est de 0.002 ± 0.003. La comparaison
avec notre cas d’e´tude pour des vents forts, re´ve`le des diffe´rences d’un ordre de grandeur
qui, comme explique´ dans le paragraphe pre´ce´dent, ne peut pas s’expliquer uniquement par
le sche´ma d’e´mission choisi, mais e´galement par un possible biais du mode`le.
5.3.4 Effet radiatif direct
Afin d’e´tudier le forc¸age radiatif direct des ae´rosols marins pour la simulation SAFMED+,
une deuxie`me simulation, appele´e NOSLT, a e´te´ re´alise´e. Celle-ci est identique a` la premie`re,
excepte´ qu’elle ne contient aucun ae´rosol. Le forc¸age des ae´rosols marins est estime´ par la
diffe´rence des flux net a` la surface et au sommet de l’atmosphe`re pour ces deux simulations,
dans les courtes (SW) et grandes (LW) longueurs d’ondes et en condition de ciel clair. De
meˆme que pour l’AOD, nous disposons pour e´valuer nos re´sultats de l’effet radiatif direct
(ERD) SW, a` la surface et au sommet de l’atmosphe`re, des re´analyses MACC qui distinguent
la contribution des ae´rosols marins, ainsi que des inversions AERONET sur des stations
locales.
Courtes longueurs d’ondes
Pour pouvoir comparer nos re´sultats avec les re´analyses MACC, les forc¸ages radiatifs
directs dans les courtes longueurs d’onde mode´lise´s par MesoNH, a` la surface (BOA) et au
sommet de l’atmosphe`re (TOA) ont e´te´ moyenne´s pour la journe´e du 10 juillet. Pour les
simulations MesoNH, le sommet de l’atmosphe`re a e´te´ de´fini a` 12000 m d’altitude.
Les forc¸ages radiatifs SW BOA et TOA moyens mode´lise´s par MesoNH sont pre´sente´s sur
les figures 5.41 (a) et (d) et indiquent un forc¸age radiatif d’une amplitude faible a` l’e´chelle
du bassin me´diterrane´en.
On remarque premie`rement que l’ERD SW mode´lise´ par MesoNH est majoritairement ne´-
gatif a` la surface et au sommet de l’atmosphe`re. Bien que les valeurs les plus importantes
concordent spatialement avec l’emplacement du panache d’ae´rosols marins, elles ne repre´-
sentent pas un forc¸age significatif. On observe ainsi des valeurs maximales comprises entre
-0.6 et -1 W m−2, dans le panache a` l’ouest de la Sardaigne, a` la surface (BOA) et de -0.5 a`
-0.8 W m−2 au sommet de l’atmosphe`re (TOA).
Le bassin me´diterrane´en central, a` l’ouest de l’Italie et au nord de la Tunisie ainsi que
le golfe de Gascogne sont e´galement caracte´rise´s par un forc¸age radiatif ne´gatif faible, de
l’ordre de -0.4 W m−2 a` la surface et au sommet de l’atmosphe`re.
Les forc¸ages radiatifs les plus intenses sont situe´s sur l’axe du mistral. De meˆme que pour
l’AOD, le golfe du Lion n’est pas impacte´ pour cette simulation MesoNH.
On observe un forc¸age SW moyen (sur tout le domaine) de -0.06 ± 0.36 W m−2 a` la
surface et de -0.02 ± 0.31 W m−2 au sommet de l’atmosphe`re. Ces valeurs sont plus faibles
180 Chapitre 5. Etude nume´rique
que les maxima observe´s dans le panache d’ae´rosols marins car on prend en compte des
zones ou` leur concentration est ne´gligeable. Ces valeurs d’ERD SW moyen sur le domaine
sont infe´rieures a` celles mode´lise´es par Lundgren et al. (2013). En effet, cette e´tude indique
un ERD SW BOA en ciel clair de -0.06 ± 0.08 W m−2 au dessus des terres et de -0.18 ±
0.13 W m−2 au dessus des surfaces marines.
Le cas d’e´tude mode´lise´ par Lundgren et al. (2013) ne repre´sente pas un e´ve`nement
extreˆme comme le mistral (vitesses de vent comprises entre 5 et 7.5 m s−1), il est donc sur-
prenant que les ERD SW soient plus e´leve´es que lors de la simulation SAFMED+.
Le forc¸age SW BOA obtenu a` partir des re´analyses MACC repre´sente´ sur la figure 5.41 (b)
est e´galement ne´gatif et atteint des valeurs maximales de -12.4 W m−2. Ce maximum n’est
pas localise´ dans la meˆme zone que pour MesoNH puisqu’il est, comme pour l’AOD, situe´
au niveau du golfe du Lion. Le reste du panache est caracte´rise´ par une valeur constante,
d’environ -6 W m−2. Au sommet de l’atmosphe`re (Fig. 5.41 (e)) on note que l’ERD est
similaire a` celui estime´ a` la surface.
Les diffe´rence entre l’ERD SW BOA et TOA issus des re´analyses MACC et de la si-
mulation MesoNH sont repre´sente´es sur les figures 5.41 (c) et (f). Bien que la localisation
globale de l’ERD et de ses maxima soit diffe´rente pour MACC et MesoNH, les valeurs bien
supe´rieures de MACC les masquent, et on retrouve le meˆme sche´ma spatial que pour les
re´analyses MACC, avec des valeurs comprisent entre 0 et -12 W m−2. On observe une large
surestimation du forc¸age en surface dans les re´analyses MACC par rapport a` MesoNH dans
le golfe du Lion, la mer Tyrrhe´nienne et dans le bassin central. Les meˆmes diffe´rences sont
observe´es au TOA.
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Figure 5.41 – Forcage radiatif direct dans les courtes longueurs d’onde duˆ aux ae´rosols
marins le 10 juillet 2014 a` la surface et au sommet de l’atmosphe`re : (a) et (d) Simulation
Me´son-NH (TOA = 12000 m), (b) et (e) Simulation MACC, (c) et (f) Diffe´rence entre MACC
et MesoNH
Enfin, en paralle`le des re´analyses MACC, nous avons e´galement utilise´ les donne´es AE-
RONET a` l’e´chelle locale. Les donne´es AERONET de la station de Carloforte, en Sardaigne
ne sont pas disponible le 10 juillet. Nous n’avons donc pas d’information sur le forc¸age radia-
tif au coeur du panache et de ce fait, nous avons compare´ le forc¸age SW BOA et TOA aux
stations de Frioul, Porquerolles et Tunis situe´es aux extre´mite´s du panache d’ae´rosols marins
(Fig. 5.38). Il faut mentionner que l’utilisation des donne´es AERONET est plus limite´e que
les re´analyses MACC car nous n’avons que quelques observations a` un temps donne´.
Les forc¸ages radiatifs SW BOA (MesoNH, MACC et AERONET) aux trois stations sont
repre´sente´s sur la figure 5.42. Comme on l’a vu pre´ce´demment lors de la comparaison avec les
re´analyses MACC, le forc¸age radiatif direct SW BOA moyen simule´ par MesoNH est ne´gatif
mais tre`s faible, respectivement de -3.7 104 ± 0.05 W m−2 et de -0.06 ± 0.04 W m−2 aux
stations de Frioul et Porquerolles. A Tunis, il est plus e´leve´ (moyenne de -0.11 ± 0.43 W
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m−2). Les inversions AERONET sont e´galement ne´gatives aux diffe´rentes stations mais ont
des valeurs beaucoup plus importantes. Ainsi le forc¸age radiatif moyen est de -11.9 W m−2
a` Frioul, -38.0 ± 18.8 W m−2 a` Porquerolles et de -21.8 ± 2.2 W m−2 a` Tunis. Ces re´sultats
sont pre´sente´s dans le tableau 5.13. Le forc¸age radiatif dans les re´analyses MACC atteint
des valeurs supe´rieures a` celle d’AERONET, sauf pour le site de Porquerolles. Cependant,
contrairement a` MesoNH et AERONET, l’ERD SW indique des valeurs similaires sur les
trois sites, de -4 W m−2 et -4.3 W m−2 respectivement a` Frioul et Porquerolles et de -4.5 W
m−2 a` Tunis.
Au sommet de l’atmosphe`re, les valeurs moyennes simule´es par MesoNH sont du meˆme
ordre de grandeur qu’a` la surface, avec un effet plus important a` Tunis. Elles atteignent ainsi
-0.02 ± 0.02 W m−2 a` Frioul, -0.01 ± 0.04 W m−2 a` Porquerolles et -0.10 ± 0.09 W m−2 a`
Tunis. Pour les re´analyses MACC, les valeurs moyennes obtenues sont supe´rieures et de -3.9
W m−2 a` Frioul, -4.2 W m−2 a` Porquerolles et de -4.4 W m−2 a` Tunis. Les valeurs obtenues
a` partir de MesoNH et des re´analyses MACC sont e´videmment infe´rieures a` celles inverse´es
par le re´seau AERONET qui sont des valeurs instantanne´es (tableau 5.13).
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Figure 5.42 – Forc¸ages radiatifs directs SW BOA et TOA observe´s par les stations AERO-
NET (croix bleues) a` Frioul (a) et (d), Porquerolles (b) et (e) et Tunis (c) et (f). Les sorties
du mode`les sont repre´sente´es en rouge et les re´analyses MACC en vert.
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Frioul Porquerolles Tunis
Moyenne σ Moyenne σ Moyenne σ
BOA MNH -3.7
10−3
0.05 -0.06 0.04 0.11 0.43
(W m−2) AERONET (instan-
tanne´)
-11.85 -38.03 18.78 -21.80 2.22
MACC -4.0 -4.3 -4.5
TOA MNH -0.02 0.02 -0.01 0.04 -0.10 0.09
(W m−2) AERONET (instan-
tanne´)
-4.68 1.50 0.24 -9.81 5.97
MACC -3.9 -4.2 -4.4
Table 5.13 – Moyenne et e´cart-type des forc¸ages radiatifs directs a` la surface et au sommet
de l’atmosphe`re simule´s par MesoNH et issus des re´analyses MACC (du aux ae´rosols marins)
et observe´s par les stations AERONET (tout ae´rosols) a` trois stations ; Frioul, Porquerolles
et Tunis.
Grandes longueurs d’ondes
Comme mentionne´ dans l’introduction, le spectre granulome´trique des ae´rosols marins
leur donne la capacite´ d’interagir, contrairement aux ae´rosols anthropiques ou de feux de
biomasse (principalement localise´s dans la fraction fine de la granulome´trie), avec les ondes
courtes et grandes. Nous pre´sentons ici les re´sultats obtenus dans le LW. Le forc¸age radiatif
direct a` la surface et au sommet de l’atmosphe`re est pre´sente´ sur la figure 5.43 et re´sume´ dans
le tableau 5.14 pour la journe´e du 10 juillet. Les re´analyses MACC et les donne´es AERONET
ne disposent pas de ces parame`tres dans ce domaine spectral.
Contrairement a` l’ERD SW, celui exerce´ dans le spectre LW est positif a` la surface, mais
de tre`s faible amplitude, et l’effet des ae´rosols marins n’est pas de´tecte´. On retrouve le
meˆme re´sultat au sommet de l’atmosphe`re. La figure 5.43 (a) indique des zones ou l’ERD
peut atteindre des valeurs supe´rieures a` +1.5 W m−2, comme dans le de´troit de Gibraltar.
Cependant, les valeurs maximales ne correspondent pas au maximum de concentration en
ae´rosols marins sur la colonne atmosphe´rique ainsi qu’a` la surface.
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MesoNH / jour MACC
Moyenne σ Moyenne σ
SW BOA -0.06 0.36 -1.90 2.61
(W m−2)
SW TOA -0.02 0.31 -1.85 2.53
(W m−2)
LW BOA 0.01 0.40
(W m−2)
LW TOA -4.23 10−5 0.14
(W m−2)
Table 5.14 – Moyenne et e´cart-type des forc¸ages radiatifs directs a` la surface et au sommet
de l’atmosphe`re simule´s par le mode`le (SW (0090 UTC a` 1800 UTC pour MesoNH) et LW)
et pour les re´analyses MACC (SW).
Ainsi, la moyenne de l’ERD LW est de +0.01 ± 0.40 W m−2 a` la surface et de -4.23
10−5 ± 0.14 W m−1 au TOA. De fac¸on similaire, Lundgren et al. (2013) simulent des valeurs
d’ERD dans les grandes longueurs d’onde positives a` la surface et au sommet de l’atmosphe`re.
Cependant, les valeurs sont plus importantes que pour la simulation SAFMED+, avec, au-
dessus des terres des valeurs de +0.06 ± 0.18 W m−2 (BOA) et de +0.02 ± 0.04 W m−2
(TOA). Au dessus des oce´ans, les valeurs obtenues sont plus importantes et en moyenne de
+0.16 ± 0.23 W m−2 (BOA) et de 0.03 ± 0.04 W m−2 (TOA). Alors que Lundgren et al.
(2013) rapportent des valeurs du meˆme ordre de grandeur mais de signe oppose´ a` la surface,
en SW et LW, les valeurs obtenues pour la simulation SAFMED+ avec MesoNH sont plus
importantes dans les SW qu’en LW. Ainsi si les deux effets se compensent dans la simulation
de Lundgren et al. (2013), l’effet SW est dominant dans la simulation SAFMED+, bien que
son amplitude soit tre`s faible. Ainsi, le refroidissement simule´ dans le SW a` la surface et au
sommet de l’atmosphe`re est compense´ de manie`re ne´gligeable par un re´chauffement dans le
LW.
Enfin, il faut noter que l’e´tude de la distribution en taille a mis en e´vidence une contri-
bution plus importante du mode d’accumulation (diame`tre modal de 0.23 µm) alors que le
mode grossier est faiblement repre´sente´ en nombre dans cette simulation. Ceci peut expliquer
en partie la diffe´rence d’amplitude observe´e entre les effets radiatifs dans le SW et LW.
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(a) (b)
Figure 5.43 – ERD LW du aux ae´rosols marins pour le 10 juillet 2014 : (a) Simulation
Me´son-NH en BOA et (b) en TOA.
5.4 Conclusion
En conclusion de ce chapitre, l’apport de la parame´trisation d’Ovadnevaite et al. (2014)
pour la repre´sentation des ae´rosols marins en termes de concentration en masse et en nombre,
a tout d’abord e´te´ e´tudie´ pour le premier cas d’e´tude. Ce sche´ma d’e´missions d’ae´rosols ma-
rins a e´te´ e´value´ avec les observations in-situ (en particulier a` la station d’Ersa, au Cap
Corse) obtenues lors de la campagne ChArMEx-ADRIMED (Juin-Juillet 2013). En effet,
deux pe´riodes pendant lesquelles la station d’Ersa e´tait impacte´e de manie`re significative
par des ae´rosols marins primaires inorganiques (19-22 juin et 22-26 juin) ont e´te´ analyse´es
avec le mode`le. Ces deux pe´riodes sont caracte´rise´es par une dynamique re´gionale diffe´rente.
Pendant le premier e´pisode, la station d’Ersa est impacte´e par des masses d’air provenant
du sud-ouest alors que le deuxie`me e´pisode est impacte´ par des masses d’air provenant de
l’ouest. L’analyse des flux d’e´missions, des concentrations en masse ainsi que de la charge
en ae´rosols marins a permis de repe´rer plusieurs origines de ces ae´rosols impactant Ersa.
En ce qui concerne le premier e´pisode, les ae´rosols marins ont e´te´ e´mis au niveau re´gional,
avec des influences de l’oce´an Atlantique (de´troit de Gibraltar), de la mer d’Alboran ainsi
que de la zone situe´e entre les ıˆles Bale´ares et la Corse. L’analyse de ces variables sur le
plus petit domaine, centre´ sur le Cap Corse, n’a pas re´ve´le´ d’influence d’e´missions locales.
En revanche, pendant le deuxie`me e´pisode, la station d’Ersa est impacte´e a` la fois par des
e´missions re´gionales et locales. Les origines probables de ces ae´rosols marins sont le golfe de
Gascogne, le golfe du Lion et les abords du Cap Corse.
Ce premier re´sultat vient soutenir les observations du vieillissement des ae´rosols marins re´a-
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lise´es a` Ersa (Claeys et al., 2016). En effet, l’analyse des donne´es du PILS-IC conjointement
a` celles de l’ATOFMS a montre´ que les ae´rosols marins impactant Ersa e´tait plus aˆge´s du
19 au 22 juin que du 22 au 26 juin. La pre´sence d’ae´rosols conside´re´s comme « frais » a
e´te´ de´tecte´e pour la deuxie`me pe´riode (22-26 juin), corroborant les flux d’e´missions locales.
Enfin, la distribution de taille en masse mode´lise´e par le mode`le montre une bonne concor-
dance avec les observations. Ainsi si la granulome´trie en nombre est domine´e par le mode
d’accumulation, celle en masse est domine´e par le mode grossier.
Dans un second temps, une e´tude focalise´e sur les proprie´te´s optiques et l’ERD des ae´ro-
sols marins a e´te´ re´alise´e dans le cadre de la campagne de mesure SAFMED+ pour un cas de
mistral fort, en exploitant notamment les observations effectue´es a` bord de l’avion ATR-42.
Le forc¸age radiatif direct dans les courtes et grandes longueurs d’ondes a ensuite e´te´ e´tudie´
pour ce cas d’e´tude. Cette simulation est caracte´rise´e par des vents forts et des e´missions
d’ae´rosols marins importantes. La charge atmosphe´rique simule´e au coeur du panache atteint
des valeurs importantes mais n’est pas traduite par des effets optiques et radiatifs importants.
Ainsi, L’AOD moyen sur le domaine me´diterrane´en est largement infe´rieure aux re´analyses
MACC.En plus des valeurs diffe´rant d’un ordre de grandeur, une diffe´rence majeure entre
l’AOD simule´e par MesoNH et les re´analyses MACC se situe dans la repre´sentation du pa-
nache. En effet, la re´solution des re´analyses est moins fine que celle de MesoNH et cela se
traduit par un lissage du panache, contrairement a` la simulation MesoNH qui re´ve`le des
he´te´roge´ne´ite´s spatiales importantes. En ce sens, les re´sultats de la simulation sont plus
proches des observations satellitaires SEVIRI qui repre´sentent e´galement plus de variabilite´s
spatiales. Les observations locales d’AOD (sans distinction des types d’ae´rosols) issues du
re´seau AERONET (Frioul, Porquerolles, Carloforte et Tunis) sont plus importantes que les
AOD simule´es par MesoNH. En effet la contribution des autres sources d’ae´rosols ne peut pas
eˆtre ne´glige´e. Cependant, l’AOD a` Carloforte, situe´e au coeur du panache d’ae´rosols marins
et certainement moins impacte´e par d’autres sources, n’atteint pas de valeurs significatives
dans la simulation MesoNH.
Le forc¸age radiatif direct dans les courtes longueurs d’ondes (SW) a` la surface (BOA) et
au sommet de l’atmosphe`re (TOA) simule´ par MesoNH est ne´gatif sur tous le domaine et
induit donc un refroidissement de la surface, conforme´ment aux e´tudes globales et re´gionales
pre´ce´demment mene´es. Cependant, les valeurs sont, comme vu pour l’AOD et l’extinction,
tre`s faible. Ainsi, l’ERD est en moyenne de -0.06 ± 0.36 W m−2 a` la surface et de -0.02
± 0.31 W m−2 au TOA. Le forc¸age radiatif direct des ae´rosols marins de´pendant de leur
charge atmosphe´rique, on retrouve donc les meˆmes sche´mas de comparaison entre MACC et
MesoNH que pour l’AOD. Dans les courtes longueurs d’ondes (SW), les simulations MesoNH
repre´sentent donc plus d’he´te´roge´ne´ite´s spatiales de´pendant de la distribution du panache
d’ae´rosols marins. Cependant, les valeurs rencontre´es sont infe´rieures d’un ordre de grandeur,
avec un maximum de -1 W m−2 pour la simulation MesoNH et de -12 W m−2 les re´analyses
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MACC. Ce maximum n’est cependant pas situe´ dans la meˆme zone. On le retrouve a` l’ouest
de la Sardaigne dans le premier cas et au niveau du golfe du Lion dans le second cas. Cette
diffe´rence est majoritairement lie´e a` la repre´sentation de l’e´mission des ae´rosols marins.
MesoNH n’en e´met que tre`s peu dans le golfe du Lion, et la charge atmosphe´rique est
plutoˆt situe´e plus au sud, au niveau de l’ouest de la Sardaigne. Enfin, les ae´rosols marins
ont e´galement un forc¸age radiatif direct dans les grandes longueurs d’ondes. Celui-ci est
positif et de plus faible amplitude a` la surface (moyenne de 0.01 ± 0.40 W m−2) que dans
le SW. Au sommet de l’atmosphe`re, l’effet des ae´rosols marins n’est pas visible. A notre
connaissance, il n’existe pas de produits permettant d’e´valuer ici les simulations. Cependant,
ce re´sultat est infe´rieur a` ceux escompte´s, et notamment a` l’e´tude re´alise´e par Lundgren
et al. (2013) sur un domaine similaire. Dans notre e´tude, l’effet radiatif dans les LW ne
compense pas celui exerce´ dans le SW et l’impact radiatif direct net est ne´gatif au BOA et
TOA, ce qui conduit donc a` un refroidissement. Ainsi, si les concentrations en nombre et en
masse, ainsi que la granulome´trie des ae´rosols marins transporte´s dans le mode`le donnent
des re´sultats satisfaisant, il n’en est pas de meˆme pour les re´sultats optiques et radiatifs. Des
tests supple´mentaires concernant le sche´ma radiatif et son couplage avec les ae´rosols dans le
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6.1 Conclusion
Pendant cette the`se, une utilisation comple´mentaire d’observations expe´rimentales et d’un
mode`le nume´rique pour l’e´tude des proprie´te´s physiques, chimiques, optiques et des effets
radiatifs directs des ae´rosols marins a e´te´ re´alise´e. Les simulations effectue´es avec le mode`le
MesoNH, dont le sche´ma d’e´mission des ae´rosols marins a e´te´ modifie´ dans le cadre de ce
travail afin de mieux les repre´senter, ont ainsi permis de comple´ter les informations issues
des mesures in-situ re´alise´es pendant la campagne ChArMEx-ADRIMED. De manie`re com-
ple´mentaire, les observations in-situ ont permis d’e´valuer le sche´ma d’e´mission des ae´rosols
marins imple´mente´ dans le mode`le.
Ce travail est inscrit dans le contexte du projet ChArMEx-ADRIMED et la plupart des
observations utilise´es ont e´te´ re´alise´es a` la station de mesure d’Ersa (Cap Corse) mise en place
dans le cadre de ce projet. Cette campagne de mesure qui s’est de´roule´e pendant l’e´te´ 2013
a e´te´ marque´e par une pe´riode particulie`rement inte´ressante, caracte´rise´e par une influence
importante des ae´rosols marins (19-26 juin), ce qui a permis d’e´tudier leurs principales pro-
prie´te´s. En effet, a` l’aide des mesures in-situ, une analyse de la concentration en masse, en
nombre, de la distribution de taille (en nombre et en masse), de la composition chimique
et des proprie´te´s optiques a e´te´ re´alise´e. En plus de cette pe´riode, deux autres influences
majeures ont e´te´ caracte´rise´es pendant cette campagne de mesure. La premie`re dans le cas
d’un e´ve`nement de poussie`res de´sertiques et la seconde correspondant a` des ae´rosols d’ori-
gines anthropiques et issus de combustion de biomasse. En somme, les diffe´rentes proprie´te´s
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physiques et optiques ainsi que l’impact radiatif direct exerce´ par les ae´rosols marins ont pu
eˆtre compare´s a` deux autres pe´riodes influence´es par d’autres types d’ae´rosols typiquement
rencontre´s dans le bassin me´diterrane´en. Ainsi, les distributions de taille des ae´rosols marins
et des poussie`res de´sertiques ont e´te´ caracte´rise´es par un mode grossier majeur alors que le
mode d’accumulation dominait pour les ae´rosols anthropiques. Les ae´rosols marins se distin-
guait des deux autres influences par des proprie´te´s optiques presque purement diffusantes.
Enfin, l’impact radiatif direct instantane´ e´tait ne´gatif mais d’amplitude diffe´rente selon les
trois pe´riodes. Les poussie`res de´sertiques et les ae´rosols anthropiques ayant un impact plus
fort a` la surface et au sommet de l’atmosphe`re que les ae´rosols marins.
L’analyse comple´mentaires des instruments PILS-IC et ATOFMS a ensuite permis de
caracte´riser le vieillissement des ae´rosols marins selon trois cate´gories ; « majoritairement
frais », « majoritairement aˆge´s » et « aˆge´s ». Globalement, pendant l’ensemble de la cam-
pagne ADRIMED, les ae´rosols marins observe´s sur le site d’Ersa ont e´te´ cate´gorise´s comme
aˆge´s. Ce re´sultat signifie que le site de mesure, et par extrapolation le bassin ouest me´di-
terrane´en, est re´gulie`rement impacte´ par une composante d’ae´rosols marins transporte´s sur
de longues distances, inde´pendamment des conditions me´te´orologiques locales. Plus particu-
lie`rement, pendant la pe´riode du 19 au 26 juin, on observe une variabilite´ du vieillissement
des ae´rosols marins impactant le site de mesure. Ce re´sultat, associe´ a` une e´tude sur l’ori-
gine de ces ae´rosols inte´grant les re´trotrajectoires issues du mode`le FLEXPART ainsi que
les conditions me´te´orologiques locales, a mis en e´vidence diffe´rentes zones d’e´missions pour
des conditions me´te´orologiques re´gionales diffe´rentes. Le site d’Ersa est ainsi impacte´ par des
ae´rosols e´mis localement par cas de vents forts au niveau du site, par des ae´rosols e´mis au
niveau re´gional (golfe du Lion) et par des ae´rosols transporte´s sur de plus longues distances
(golfe de Gascogne). Cependant, aucune diffe´rence significative au niveau de la distribution
en taille en nombre des ae´rosols marins selon leur vieillissement n’a e´te´ observe´e.
L’e´tude de l’impact radiatif direct des ae´rosols marins dans le bassin me´diterrane´en a
ne´cessite´ l’utilisation du mode`le a` e´chelle re´gionale MesoNH. Ce travail a e´te´ re´alise´ dans
un premier temps via l’imple´mentation d’une nouvelle parame´trisation base´e sur le travail
d’Ovadnevaite et al. (2014). Cette parame´trisation calculant l’e´missions des ae´rosols marins,
en plus de la vitesse du vent (ge´ne´ralement prise en compte comme unique variable), en fonc-
tion de l’e´tat de la mer (caracte´rise´e par la hauteur significative des vagues, la tempe´rature
et la salinite´ de surface de l’eau). Dans un second temps, deux simulations spe´cifiques ont
e´te´ re´alise´es. La premie`re, correspondant a` la pe´riode de la campagne ChArMEx-ADRIMED
(du 12 au 27 juin 2013), a notamment permis d’e´tudier les e´missions et le transport des ae´-
rosols marins sur tout le bassin me´diterrane´en. La comparaison de la simulation avec, d’une
part les observations me´te´orologiques des boue´es situe´es dans les golfes de Gascogne et du
Lion ainsi qu’au niveau de la coˆte d’Azur et d’autre part les observations me´te´orologiques
effectue´es sur le site d’Ersa, a montre´ que le mode`le repre´sentait correctement ces variables.
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Un biais a cependant e´te´ observe´ au niveau du site de mesure, la repre´sentation d’un front
localise´ au nord de la Corse e´tant simule´ trop au sud par le mode`le. Ce biais a un impact
par la suite sur la repre´sentation des concentrations en masse simule´es au niveau du site de
mesure.
En paralle`le, une analyse sur l’origine des ae´rosols observe´s a` Ersa a permis de comple´ter
les informations obtenues avec les mesures in-situ. Ainsi, les e´missions locales, correspondant
aux ae´rosols cate´gorise´s comme « majoritairement frais » ont e´te´ clairement identifie´es avec
le mode`le. De meˆme l’origine re´gionale (golfe du Lion) d’une partie des ae´rosols impactant
Ersa a e´te´ confirme´e. Enfin, l’observation d’ae´rosols e´mis au niveau du golfe de Gascogne,
dans l’oce´an Atlantique et correspondant a` la cate´gorie « aˆge´s » a e´te´ identifie´e. Les pro-
prie´te´s physiques des ae´rosols marins ont e´galement pu eˆtre compare´es avec les observations,
notamment en ce qui concerne la concentration en masse et la distribution en taille (nombre
et masse). La concentration en masse totale simule´e a` la surface est bien repre´sente´e par le
mode`le. Plus spe´cifiquement, les re´sultats indiquent un bon accord entre la distribution de
taille en masse simule´e par le mode`le et les mesures sur filtres moyenne´s sur une pe´riode de
3 jours. Ainsi, meˆme si cette simulation n’a e´te´ re´alise´e en n’utilisant qu’un seul moment de
la distribution en taille log-normale(rayons et e´carts-types des modes lognormaux fixes), la
distribution de taille est correctement repre´sente´e.
Enfin, les proprie´te´s optiques et les effets radiatifs (SW et LW) des ae´rosols marins ont
ensuite e´te´ e´tudie´s avec ce sche´ma d’e´mission pour des conditions me´te´orologiques caracte´ris-
tiques d’un cas de mistral/tramontane. En effet, en juillet 2014, un cas de mistral fort, avec
des vitesses de vent a` la surface supe´rieures a` 20 m s−1, a e´te´ identifie´ et un vol instrumente´
re´alise´ dans le cadre de la campagne SAFMED+ a documente´ les proprie´te´s optiques de ces
ae´rosols.
La comparaison de l’extinction simule´e (a` 550 nm) avec les observations (a` 530 nm) re´a-
lise´es lors du vol instrumente´ montre une bonne corre´lation temporelle mais une amplitude
beaucoup plus faible pour la simulation. Ne´anmoins, une sous-estimation pourrait provenir
de diffe´rents facteurs lie´s a` l’e´mission, au calcul des proprie´te´s optiques et notamment a`
leur sensibilite´ a` l’humidite´ relative. L’absence de mesures optiques directement lie´es aux
ae´rosols marins (inte´grant les diffe´rentes espe`ces particulaires) peut e´galement expliquer une
partie du biais ne´gatif observe´, bien qu’un proble`me inhe´rent au mode`le soit soupc¸onne´. En
terme d’e´paisseur optique, les re´sultats sont similaires a` ceux de l’extinction, avec des valeurs
beaucoup plus faibles que celles couramment rencontre´es dans la litte´rature. On remarque
toutefois la bonne capacite´ de MesoNH a` reproduire les structures de fines-e´chelles, absentes
dans les re´analyses MACC. Cette remarque met en avant la valeur ajoute´e de l’utilisation
de la haute re´solution. Un des re´sultats important e´galement concerne les diffe´rences obser-
ve´es pre`s des coˆtes entre les deux syste`mes de mode´lisation dans le cas de flux off-shore,
certainement due a` la prise en compte de l’e´tat de surface de la mer dans MesoNH.
Enfin, le forc¸age radiatif direct duˆ aux ae´rosols marins dans les courtes et grandes lon-
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gueurs d’ondes, a` la surface et au sommet de l’atmosphe`re a e´te´ e´tudie´. L’ERD SW a` la
surface et au sommet de l’atmosphe`re est ne´gatif sur tout le domaine, induisant un refroi-
dissement a` la surface. L’amplitude de l’ERD est cependant faible et infe´rieure d’un ordre
de grandeur par rapport aux re´analyses MACC. La comparaison entre MACC et MesoNH
re´ve`le e´galement des disparite´s spatiales, avec des he´te´roge´ne´ite´s plus importantes simule´es
par MesoNH et probablement dues a` sa re´solution horizontale plus fine. Enfin, dans les
grandes longueurs d’ondes, les ae´rosols marins ont un effet oppose´ et de moindre amplitude
a` la surface, alors que leur impact est ne´gligeable au sommet de l’atmosphe`re. En effet, a` la
surface, l’effet radiatif direct moyen est positif. Cependant, il ne contre-balance pas leur effet
dans les SW et l’impact radiatif net des ae´rosols marins est donc ne´gatif.
6.2 Perspectives
Plusieurs perspectives de´coulent de ce travail, certaines directement lie´es a` la poursuite
des e´tudes en cours, d’autres plus prospectives, notamment sur les ame´liorations possibles a`
apporter a` la mode´lisation des ae´rosols marins avec le mode`le MesoNH.
Avant tout, on a remarque´ lors de la simulation du cas d’e´tude ADRIMED qu’un biais
sur la repre´sentation dynamique au nord de la Corse par le mode`le de´calait le panache
d’ae´rosols trop au sud par rapport aux observations. Relancer la simulation ADRIMED avec
une meilleure re´solution horizontale sur le Golfe du Lion et au nord de la Corse pourrait
permettre au mode`le de mieux reproduire la situation me´te´orologique, et ainsi de ne pas
rater en partie l’e´pisode d’ae´rosols marins observe´ a` Ersa. Concernant ADRIMED, il convient
e´galement d’e´tendre les comparaisons entre observations et mode´lisations sur d’autres sites de
mesures. Meˆme si des comparaisons ont e´te´ effectue´es sur les sites de Barcelone et Marseille, il
faudrait maintenant utiliser les observations re´alise´es a` la station de Lampedusa. Ce site a e´te´
instrumente´e pendant la campagne ADRIMED, notamment pour mesurer la concentration
et la granulome´trie en masse par classe de taille des ae´rosols.
Ensuite, des donne´es de surface ont essentiellement e´te´ utilise´es lors de ce travail. Une
e´tude importante reste a` re´aliser pour inte´grer les observations ae´roporte´es (distribution de
taille, extinction et diffusion des ae´rosols, mesures sur filtres) et les observations lidars pour
analyser plus en de´tail la capacite´ du mode`le a` reproduire la structure verticale des ae´rosols
marins. Meˆme si les syste`mes lidars mis en place sur diffe´rentes stations pendant ADRIMED
ne permettent pas de dissocier la contribution des sels marins, ils pourraient nous fournir des
informations pertinentes sur la re´partition verticale des ae´rosols. Toujours dans ce cadre, les
donne´es du lidar Caliop seraient e´galement inte´ressantes a` exploiter. Un travail d’utilisation
des observations du F-20 et du lidar LNG embarque´ pendant ADRIMED serait e´galement
a` re´aliser. Cette perspective de travail sur la structure verticale mode´lise´e vaut e´galement
pour la simulation SAFMED+.
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Concernant les sources et le transport des ae´rosols marins. Il serait e´galement inte´ressant
de relancer la simulation ADRIMED en annihilant les e´missions d’ae´rosols marins sur la mer
Me´diterrane´e, afin de ne simuler que celles provenant de l’oce´an Atlantique. La diffe´rence
entre les deux simulations nous permettrait de quantifier les ae´rosols marins transporte´s sur
de longues distances dans le bassin me´diterrane´en. Pour ce cas d’e´tude, ce re´sultat pourra
eˆtre mis en paralle`le avec l’e´tat de vieillissement de´fini dans l’analyse de Claeys et al. (2016).
La simulation nume´rique permettra de renseigner le temps de transport de ces ae´rosols et de
pouvoir mieux quantifier leur vieillissement. De plus, ce cas d’e´tude pourra eˆtre simule´ a` 2 ou
3 moments, i.e en laissant e´voluer les parame`tres R et σ de la distribution granulome´trique
des ae´rosols marins. Cela permettrait d’e´valuer l’e´volution de la distribution de taille en
fonction du transport.
Toujours concernant la mode´lisation, l’imple´mentation de la nouvelle parame´trisation
pre´sente´e dans le cadre de ce travail et permettant de prendre en compte l’e´tat de surface de
la mer notamment, ouvre des perspectives inte´ressantes. En effet, comme souligne´ dans les
re´sultats, une e´tude plus approfondie des e´missions d’ae´rosols marins sur les zones coˆtie`res en
situation de mistral reste a` re´aliser pour la simulation SAFMED+. A moyen terme, l’impact
de l’e´tat de la mer pourrait e´galement eˆtre e´tudie´ en re´alisant une seconde simulation pour un
cas de flux de Sud avec des mers plus de´veloppe´es. Des cas observe´s pendant les campagnes
HyMEx pourraient correspondre a` des situations inte´ressantes.
La prise en compte de la tempe´rature de surface de la mer (SST) permettrait e´galement
de tester la sensibilite´ des e´missions a` cette variable de surface. Dans ce cadre, le cas de la
campagne SAFMED+ est tre`s inte´ressant, notamment pour tester l’impact de la diminution
forte de la tempe´rature de surface observe´ lors des cas de mistrals sur les e´missions. Ce type
d’e´tude pourrait eˆtre re´alise´e en effectuant des simulations en mode force´ (de´ja` re´alise´ dans
le cadre de ce travail) puis en mode couple´. Un travail est en cours avec le laboratoire LaCY
sur cette the´matique.
En ce qui concerne les effets optiques et radiatifs des ae´rosols marins, une investigation
du sche´ma radiatif ainsi que son couplage avec le mode`le MesoNH et le sche´ma ORILAM
est en cours, afin de de´terminer s’il y a bien pre´sence d’un biais lors de leur calcul. Afin
de comple´ter cette e´tude focalise´e sur l’e´tude de l’effet radiatif direct des ae´rosols marins,
il faudrait quantifier e´galement le forc¸age radiatif indirect. Pour cela, la concentration des
ae´rosols marins estime´e a` partir de la nouvelle parame´trisation pourrait eˆtre prise en compte
dans le sche´ma de microphysique nuageuse LIMA de MesoNH (travail en cours au LaCY).
Les cas observe´s pendant ADRIMED et SAFMED+ n’e´tant certainement pas de bons can-
didats (ciels clairs principalement), il faudra identifier des situations ou zones pertinentes
pour e´tudier les interactions entre ae´rosols marins et nuages. Le contexte de campagnes
expe´rimentales possibles a` l’Est du bassin Mediterrane´en, focalise´es sur les interactions «
ae´rosols-nuages », constituera certainement un cadre propice.
Actuellement et comme pre´sente´ dans ce manuscrit, les ae´rosols marins pris en compte
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dans MesoNH sont conside´re´s comme e´tant uniquement compose´s de NaCl. Or, de nom-
breuses e´tudes ont montre´ que la fraction organique des ae´rosols marins n’e´tait pas ne´-
gligeable et pouvait meˆme constituer la majeure partie de la masse des particules submi-
croniques (Blanchard, 1964; Hoffman et Duce, 1976; Sciare et al., 2009). Ce re´sultat e´tant
particulie`rement marque´ dans le cas de masses d’air relie´es a` des zones de forte activite´
biologique (O’Dowd et al., 2004; Rinaldi et al., 2010; Ovadnevaite et al., 2011). Plusieurs
e´tudes ont montre´ que la prise en compte des organiques pour l’e´tude de l’impact radiatif
des ae´rosols marins modifiaient leur proprie´te´s, notamment en ce qui concerne l’extinction
du rayonnement et leur capacite´ a` agir en tant que CCN (O’Dowd et al., 2004; Vaishya
et al., 2013; Roelofs, 2008). Dans ce cadre, des parame´trisations ont e´te´ propose´es, base´es
essentiellement sur la concentration en chlorophylle a, comme celle e´labore´e par Rinaldi et al.
(2013). Celles-ci pourraient donc eˆtre imple´mente´es et teste´es pour des cas d’e´tudes perti-
nents associe´es a` des productions phytoplanctoniques fortes en Me´diterrane´e ou sur d’autres
re´gions (site de Mace Head par exemple).
Pendant cette the`se, le mode`le a utilise´ les re´analyses du centre europe´en pour repre´senter
la hauteur significative des vagues. Le couplage du mode`le MesoNH avec le mode`le oce´anique
Ne´mo et le mode`le de vague WW3 (WaveWatch III), en cours permettrait de mode´liser de
fac¸on plus re´aliste les e´missions des ae´rosols marins. Cependant, meˆme si les hauteurs de
vagues ne sont pour l’instant pas pronostique´es, la comparaison avec les observations re´ali-
se´es sur les boue´es du re´seau Me´te´o-France pour ce travail montre une tre`s bonne corre´lation.
Il serait inte´ressant de voir si les re´analyses ne proposent pas une solution de´ja` satisfaisante
pour prendre en compte ces processus. Enfin, le sche´ma d’ae´rosols marins base´ sur la para-
me´trisation d’Ovadnevaite et al. (2014) est utilise´ e´galement pour l’e´tude des cyclones. Ce
sujet fait actuellement l’objet de recherche au LaCY.
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Figure A.1 – Comparaison des hauteurs significatives de vagues, de la vitesse et de la
direction du vent aux boue´es situe´es dans le golfe du Lion ((a), (b) et (c)), le golfe de











(xo,i − xo)2 (B.1)
Biais =
∑
(xm,i − xo,i) (B.2)
Avec N le nombre de pas de temps, xm,i la ie`me valeur donne´e par le mode`le, xo,i, le la
ie`me valeur observe´e, xm, la moyenne du mode`le, xo, la moyenne des observations, 1 et 2 les
noms de chacun des mode`les compare´s.
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Annexe C
Overview de la campagne ADRIMED
Cette annexe pre´sente l’article de Mallet et al. (2016) qui pre´sente la campagne de mesure
ChArMEx-ADRIMED et re´sume ses principaux re´sultats.
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Abstract. The Chemistry-Aerosol Mediterranean Experi-
ment (ChArMEx; http://charmex.lsce.ipsl.fr) is a collabora-
tive research program federating international activities to
investigate Mediterranean regional chemistry-climate inter-
actions. A special observing period (SOP-1a) including in-
tensive airborne measurements was performed in the frame-
work of the Aerosol Direct Radiative Impact on the re-
gional climate in the MEDiterranean region (ADRIMED)
project during the Mediterranean dry season over the west-
ern and central Mediterranean basins, with a focus on
aerosol-radiation measurements and their modeling. The
SOP-1a took place from 11 June to 5 July 2013. Air-
borne measurements were made by both the ATR-42 and
F-20 French research aircraft operated from Sardinia (Italy)
and instrumented for in situ and remote-sensing measure-
ments, respectively, and by sounding and drifting balloons,
launched in Minorca. The experimental setup also involved
several ground-based measurement sites on islands includ-
ing two ground-based reference stations in Corsica and
Lampedusa and secondary monitoring sites in Minorca and
Sicily. Additional measurements including lidar profiling
were also performed on alert during aircraft operations at
EARLINET/ACTRIS stations at Granada and Barcelona in
Spain, and in southern Italy. Remote-sensing aerosol prod-
ucts from satellites (MSG/SEVIRI, MODIS) and from the
AERONET/PHOTONS network were also used. Dedicated
meso-scale and regional modeling experiments were per-
formed in relation to this observational effort. We provide
here an overview of the different surface and aircraft obser-
vations deployed during the ChArMEx/ADRIMED period
and of associated modeling studies together with an anal-
ysis of the synoptic conditions that determined the aerosol
emission and transport. Meteorological conditions observed
during this campaign (moderate temperatures and southern
flows) were not favorable to producing high levels of atmo-
spheric pollutants or intense biomass burning events in the
region. However, numerous mineral dust plumes were ob-
served during the campaign, with the main sources located
in Morocco, Algeria and Tunisia, leading to aerosol opti-
cal depth (AOD) values ranging between 0.2 and 0.6 (at
440 nm) over the western and central Mediterranean basins.
One important point of this experiment concerns the direct
observations of aerosol extinction onboard the ATR-42, us-
ing the CAPS system, showing local maxima reaching up
to 150 Mm−1 within the dust plume. Non-negligible aerosol
extinction (about 50 M m−1) has also been observed within
the marine boundary layer (MBL). By combining the ATR-
42 extinction coefficient observations with absorption and
scattering measurements, we performed a complete optical
closure revealing excellent agreement with estimated optical
properties. This additional information on extinction prop-
erties has allowed calculation of the dust single scattering
albedo (SSA) with a high level of confidence over the west-
ern Mediterranean. Our results show a moderate variability
from 0.90 to 1.00 (at 530 nm) for all flights studied com-
pared to that reported in the literature on this optical param-
eter. Our results underline also a relatively low difference in
SSA with values derived near dust sources. In parallel, ac-
tive remote-sensing observations from the surface and on-
board the F-20 aircraft suggest a complex vertical structure
of particles and distinct aerosol layers with sea spray and
pollution located within the MBL, and mineral dust and/or
aged North American smoke particles located above (up to
6–7 km in altitude). Aircraft and balloon-borne observations
allow one to investigate the vertical structure of the aerosol
size distribution showing particles characterized by a large
size (> 10 µm in diameter) within dust plumes. In most of
cases, a coarse mode characterized by an effective diame-
ter ranging between 5 and 10 µm, has been detected above
the MBL. In terms of shortwave (SW) direct forcing, in situ
surface and aircraft observations have been merged and used
as inputs in 1-D radiative transfer codes for calculating the
aerosol direct radiative forcing (DRF). Results show signifi-
cant surface SW instantaneous forcing (up to −90 W m−2 at
noon). Aircraft observations provide also original estimates
of the vertical structure of SW and LW radiative heating re-
vealing significant instantaneous values of about 5◦K per day
in the solar spectrum (for a solar angle of 30◦) within the dust
layer. Associated 3-D modeling studies from regional cli-
mate (RCM) and chemistry transport (CTM) models indicate
a relatively good agreement for simulated AOD compared
with observations from the AERONET/PHOTONS network
and satellite data, especially for long-range dust transport.
Calculations of the 3-D SW (clear-sky) surface DRF indi-
cate an average of about −10 to −20 Wm−2 (for the whole
period) over the Mediterranean Sea together with maxima
(−50 Wm−2) over northern Africa. The top of the atmo-
sphere (TOA) DRF is shown to be highly variable within the
domain, due to moderate absorbing properties of dust and
changes in the surface albedo. Indeed, 3-D simulations indi-
cate negative forcing over the Mediterranean Sea and Europe
and positive forcing over northern Africa. Finally, a multi-
year simulation, performed for the 2003 to 2009 period and
including an ocean–atmosphere (O–A) coupling, underlines
the impact of the aerosol direct radiative forcing on the sea
surface temperature, O–A fluxes and the hydrological cycle
over the Mediterranean.
1 Introduction
The Mediterranean region has been identified as one of the
most prominent “Hot-Spots” in future climate change pro-
jections (Giorgi and Lionello, 2008). It is characterized by its
vulnerability to changes in the water cycle (e.g., Chenoweth
et al., 2011; García-Ruiz et al., 2011). General circulation
model (GCM) and regional climate model (RCM) simula-
tions show a substantial precipitation decrease and a warm-
ing of the region, especially in the long warm and dry
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Mediterranean season. At the end of the 21st century, the
average of the model outputs predicts a significant loss of
freshwater (40 % for the period 2070–2090 compared to
1950–1999; Sanchez-Gomez et al., 2009) over the Mediter-
ranean region. More recently, Mariotti et al. (2015) have used
the newly available Coupled Model Intercomparison Project-
Phase 5 (CMIP5) experiments and show a significant in-
crease in the projected surface air temperature (by ∼+2–
3 ◦C) for the 2071–2098 period compared to 1980–2005.
These results need to be put in the context of an increasing
anthropogenic pressure on the Mediterranean region, with an
expected doubling of the population in countries around the
Mediterranean basin in the next decades, with a contrast be-
tween a small decrease in European countries and a strong
increase in African and Middle Eastern countries (Brauch,
2003). However, as highlighted by Mariotti et al. (2008), de-
spite the high degree of model consistency, the results re-
garding the future climate projections for the Mediterranean
Sea water budget from the global coupled models are still
uncertain due to their horizontal spatial resolutions that are
not capable of resolving the local to regional Mediterranean-
specific processes (air–sea exchanges, coastline, topography,
north–south gradient of surface albedo). Indeed, the Mediter-
ranean climate is affected by local processes induced by the
complex physiography of the region and the presence of a
large body of water (the Mediterranean Sea). For example,
the Alpine chain is a strong factor in modifying traveling syn-
optic and mesoscale systems and the Mediterranean Sea is an
important source of moisture and precipitation in the region
(Gimeno et al., 2010; Schicker et al., 2010) and of energy
for storms (Lionello et al., 2006). The complex topography,
coastline and vegetation cover of the region are well known
to modulate the regional climate signal at small spatial scales
(e.g., Millán et al., 1997; Gangoiti et al., 2001; Lionello et
al., 2006).
So far, most global and regional climate simulations have
investigated the impact of global warming on the Mediter-
ranean climate without detailed considerations of the possi-
ble radiative influence and climatic feedback from the differ-
ent Mediterranean aerosols (anthropogenic, marine, biomass
burning, secondary biogenic and mineral dust particles). The
Mediterranean region is rich in a variety of particles (nat-
ural and anthropogenic) from both continental and marine
sources (Lelieveld et al., 2002). In Fig. 1, we illustrate the
significant differences in aerosol loading between the east-
ern, central, and western sub-basins and between the north
and the south of the Mediterranean shown by long-term
aerosol satellite products. The aerosol optical depth (AOD),
which represents the integration of the extinction by parti-
cles along the whole atmospheric column, displays annual
mean values (Fig. 1) from 0.2 to 0.5 (in the visible wave-
lengths), depending on the aerosol types observed over the
Euro-Mediterranean region (Nabat et al., 2013).
Numerous studies have documented the AOD for polluted
anthropogenic Mediterranean aerosols at a local scale over
southeastern France (Mallet et al., 2006; Roger et al., 2006),
Spain (Horvath et al., 2002; Alados-Arboledas et al., 2003,
2008), the western Mediterranean (Lyamani et al., 2015),
Greece (Chazette and Liousse, 2001; Gerasopoulos et al.,
2003), the Greek island of Crete (Fotiadi et al., 2006), and
Italy (Tafuro et al., 2007; Ciardini et al., 2012). Under pol-
luted conditions, they report low to moderate AOD values
ranging between 0.1 and 0.5 (at visible wavelengths). In par-
allel, multi-year TOMS and MODIS observations over the
eastern Mediterranean (Hatzianastassiou et al., 2009) or the
Po Valley (Royer et al., 2010) indicate the occurrence of high
AOD values (up to more than 0.8 at 500 nm) over large urban
areas surrounding megacities.
Numerous studies (Markowicz et al., 2002; Ravetta et al.,
2007; Liu et al., 2009; Kaskaoutis et al., 2011; Barnaba et
al., 2011; Amiridis et al., 2012; Baldassarre et al., 2015)
have also been dedicated to biomass burning aerosols over
the Mediterranean, which are mainly observed in July and
August (driest months of the year), when the development of
forest fires is favored (Pace et al., 2005). Long-term obser-
vations of absorbing aerosols have clearly shown the major
role of long-range transport of biomass (agriculture waste)
burning in the eastern Mediterranean (Sciare et al., 2008).
AOD data available for smoke particles show “intermediate”
values between those observed for dust and anthropogenic
particles. For example, AOD values ranging between 0.3 and
0.8 (Pace et al., 2005) have been observed at Lampedusa
from 5 to 22 August 2003, in relation to intense fires devel-
oped in southern Europe and transported over the Mediter-
ranean basin during a regional heat wave. In addition, the
STAAARTE-MED experiment (August 1998 in the eastern
Mediterranean) has also documented a mean AOD of 0.39
(at 550 nm) for aged smoke plume from Canadian fires (For-
menti et al., 2002). This kind of long-range transport has
also been observed over the western Mediterranean (Ortiz-
Amezcua et al., 2014).
Concerning natural aerosols, different cases of Saharan
mineral dust have been regularly documented with local op-
tical measurements on the island of Lampedusa by Meloni et
al. (2003, 2004), who indicate moderate AOD (at 415.6 nm)
of about 0.23–0.26 and one significantly larger event with
AOD values of 0.51. Meloni et al. (2008) also report AOD
(at 500 nm) measurements ranging between 0.29 and 1.18
for the 1999 to 2006 period. For some extreme cases, dust
AOD peaks may be even larger, reaching values up to 2 as
observed by di Sarra et al. (2011). In parallel to Lampedusa
observations, Kubilay et al. (2003) have also documented
three dust intrusion events at Erdemli (Turkish coast), occur-
ring in spring from the central Sahara, in summer from the
eastern Sahara, and in the fall from the Middle East/Arabian
Peninsula. In each case, the presence of dust particles sig-
nificantly increased the AOD, up to 1.8. Over the western
Mediterranean, different studies also reveal the impact of Sa-
haran dust that occasionally can lead to extreme events with
AOD (at 500 nm) above 1 (Guerrero-Rascado et al., 2009).
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Figure 1. Aerosol optical depth (at 550 nm) derived from the MODIS and MISR satellites for the 2003 to 2012 period. The
AERONET/PHOTONS AOD is also indicated (in small circles).
For sea-spray particles, which are the second main natural
species observed over the Mediterranean, Nabat et al. (2013)
report a relatively low monthly mean AOD derived from
satellites and modeling data, with values lower than 0.05 (in
the visible wavelengths). By using recent improvements in
the sea-spray emission scheme, Spada et al. (2013) show an
averaged sea-spray AOD of around 0.04 for the month of
January (5-year period, 2002–2006), which is the favorable
period for generating primary sea spray due to strong sea sur-
face winds. Finally, and in the case of extreme wind episodes
occurring over the western basin, Salameh et al. (2007) show
that the amount of aerosol loading, solely due to the Mis-
tral, Tramontane and Ligurian outflows, is as large as 3–4
times the background aerosol amount. They indicate that the
contribution of sea-spray particles to the total aerosol load-
ing and optical depth ranges from 1 to 10 %. Salameh et
al. (2007) report AOD around 0.15–0.20 (at 865 nm) within
the sea-spray aerosol plume during such strong wind events.
In addition, Mulcahy et al. (2008) reported a high correlation
between AOD and wind speed, with AOD values of 0.3–0.4
at moderately high wind speed.
In addition to AOD, the knowledge of SSA is essential
for estimating the aerosol direct and semi-direct radiative
forcing. Concerning mineral dust particles observed over the
Mediterranean, it should be noted that significant variations
in SSA are reported, with values near 1 for purely scatter-
ing aerosols, and quite remarkable low values (0.74, 0.77 or
0.81) at Lampedusa (Pace et al., 2006; Meloni et al., 2003).
At the high-altitude Alpine Jungfraujoch station, SSA val-
ues are generally higher than 0.9 in the case of African dust,
but occasional SSA as low as 0.75–0.80 is reported by Col-
laud Coen et al. (2004). Intermediate values (0.85–0.92) have
also been reported over the Mediterranean basin (Kubilay et
al., 2003; Meloni et al., 2004; Saha et al., 2008). These esti-
mates clearly indicate that significantly different SSA values
are obtained following the dust particle origins and/or possi-
ble mixing of mineral dust with other species. For example,
Kubilay et al. (2003) underlined the importance of mixing,
showing SSA values clearly lower (0.85–0.90) in the case
of mineral dust transport coincident with urban–industrial
aerosols, as compared to pure dust (0.96–0.97).
In addition, SSA observed in the case of urban/industrial
regimes has also been well documented over the Mediter-
ranean Sea and coastal regions. In most cases, moderate
or low SSA (0.78–0.94) is observed due to emissions con-
taining absorbing black carbon aerosols. Over southeast-
ern France, optical computations performed by Mallet et
al. (2004) and Saha et al. (2008) indicate SSA values of
0.85 and 0.83 (at 550 nm) near the cities of Toulon and Mar-
seilles, respectively. Aircraft observations performed over
the Marseilles/Etang de Berre area during the ESCOMPTE
campaign show values ranging between 0.88 and 0.93 (at
550 nm) in the planetary boundary layer (PBL) (Mallet et
al., 2005). These SSA values are close to those observed
in southern Spain (0.86–0.90) by Horvath et al. (2002).
Over southeastern Italy, Tafuro et al. (2007) reported a
value of 0.94 during summertime corresponding to anthro-
pogenic particles. Finally, polluted particles transported over
the Mediterranean basin also have relatively low values as
reported by Markowicz et al. (2002) over Crete (0.87) and
by Di Iorio et al. (2003) (0.79–0.83) over Lampedusa for
two cases (25 and 27 May 1999) of “aged” anthropogenic
aerosols originating from Europe.
As opposed to dust and polluted aerosols, few studies have
derived the biomass burning SSA over the Mediterranean
Sea. One estimate has been obtained during STAAARTE-
MED by Formenti et al. (2002), who reported a mean dry
SSA of 0.89 (at 500 nm) for aged smoke from North Amer-
ica. Meloni et al. (2006) report estimations at Lampedusa
with values of 0.82± 0.04 (at 415 nm) for smoke aerosols
over the Mediterranean region. The observed differences be-
tween SSA values could be due to the fact that the smoke
events described by Meloni et al. (2006) are more “local”
and not (or somewhat less) mixed with other secondary
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species, as compared to biomass burning particles docu-
mented by Formenti et al. (2002), which were issued from
very distant Canadian fires. Finally, at Palencia (Spain), Ca-
chorro et al. (2008) reported a column-integrated SSA of
0.88 (at 440 nm) for a biomass burning event occurring in
28 July 2004. One should remember that most estimations
of SSA over the Mediterranean have been obtained from sur-
face in situ or remote-sensing techniques. In that sense, the
ChArMEx/ADRIMED project provides innovative observa-
tions of 3-D aerosol SSA, allowing investigating changes in
its optical property during the transport of aerosols over the
Mediterranean.
Concerning the aerosol vertical profiles and apart from a
few airborne in situ measurements (Formenti et al., 2002),
most of the available information in the Mediterranean re-
gion comes from lidar observations, which provide highly
resolved vertical profiles of aerosol backscattering at one or
more wavelengths and, depending on the complexity of the
instrumental setup, particles depolarization and extinction.
Several sites are equipped with aerosol lidar systems and
carry out regular observations in a coordinated way within
EARLINET (European Aerosol Research Lidar Network;
Pappalardo et al., 2014; Wang et al., 2014). Numerous stud-
ies have been specifically dedicated to the vertical distribu-
tion of Saharan dust during extended time periods and/or
selected events from various Mediterranean regions, mainly
from ground-based systems: (i) the eastern basin in Thessa-
loniki (Hamonou et al., 1999; Balis et al., 2004), Crete (Balis
et al., 2006), the Aegean Sea (Dulac and Chazette, 2003),
and Athens plus Thessaloniki (Papayannis et al., 2005; Balis
et al., 2006); (ii) the central basin in Lampedusa (Di Io-
rio et al., 2003; Meloni et al., 2004), Lecce (Tafuro et al.,
2006), and at Etna (Tafuro et al., 2006); and (iii) across the
western basin with the first spaceborne lidar (Berthier et al.,
2006) and at Observatoire de Haute Provence (Hamonou et
al., 1999), and Barcelona (Pérez et al., 2006; Sicard et al.,
2011). Finally, using data from 20 EARLINET lidar stations,
Papayannis et al. (2008) indicate that African dust transport
over the Mediterranean basin is layered. Their analysis con-
firms early observations by Hamonou et al. (1999) that not
only different dust layers are superimposed at different alti-
tudes, but that these layers have different source regions. The
dust layers were generally detected between 1.8 and 9 km al-
titude.
Not only desert dust, however, can be transported above
the marine atmospheric boundary layer. Balis et al. (2004)
report non-dust aerosols within elevated layers over Thes-
saloniki, and Formenti et al. (2002) report a forest fire haze
layer from Canada observed from airborne measurements be-
tween approximately 1 and 3.5 km above the northeastern
Mediterranean in August 1998. Pérez et al. (2004) describe
the complex interaction among orography, sea breeze and
pollution that causes the recirculation of pollutants and pro-
duces a strong layering with pollution aerosol layers above
the boundary layer in the region of Barcelona. In addition,
aerosol plumes are emitted sporadically in the Mediterranean
free troposphere by Etna volcano. Such plumes have been
observed to travel at altitudes between 4 and 5 km (Pap-
palardo et al., 2004) or above (Sellitto et al., 2015) at a
relatively short distance from Etna. To summarize, the li-
dar observations clearly show that only part of the aerosol
transport occurs in the MBL demonstrating the need of us-
ing aircraft observations within the aerosol plume to deter-
mine the aerosol microphysical–chemical and optical proper-
ties of particles transported in altitude and so not detectable
at the surface. Indeed, although lidar observations provide
obviously crucial information on the aerosol vertical pro-
files, most of lidar systems cannot derive information on
the aerosol size distribution, optical properties and chemical
composition along the vertical. Such observations can only
be obtained using in situ aircraft vertical profiles as proposed
in this ChArMEx/ADRIMED experiment. As an example,
this project provides interesting and unique observations of
3-D aerosol size distribution during the transport over the
Mediterranean basin, allowing one to investigate changes in
size distribution between mixed and pure mineral dust.
In terms of radiative effects, such atmospheric aerosol
characteristics (loadings, absorbing properties, vertical lay-
ering) are known (Nabat et al., 2012; Papadimas et al.,
2012; Zanis et al., 2012) to significantly change the radia-
tive budget of the Mediterranean region by (1) decreasing
the sea surface incoming shortwave radiations, (2) increas-
ing/decreasing outgoing shortwave fluxes depending on the
surface albedo and (3) possibly heating turbid atmospheric
layers when particles absorb solar light. This is the so-called
aerosol direct radiative forcing (DRF). As for the AOD,
many aerosol DRF calculations are now referenced over the
Mediterranean, clearly showing that the DRF is significantly
larger at daily timescales than the one exerted by the addi-
tional anthropogenic greenhouse gases.
Concerning polluted aerosols, shortwave DRF has been
estimated by many authors (Horvath et al., 2002; Markowicz
et al., 2002; Meloni et al., 2003; Mallet et al., 2006; Roger
et al., 2006; Saha et al., 2008; di Sarra et al., 2008; Di Bia-
gio et al., 2009, 2010). Studies show significant decreases of
surface solar fluxes of about 20–30 Wm−2 (daily mean) for
different locations such as Almeria (southern Mediterranean
coast of Spain), Finokalia (Crete), Lampedusa, Marseilles
and Toulon (southeastern France). In parallel, the combina-
tion of surface and satellite remote-sensing observations per-
formed at Lampedusa has been used to perform calculations
of the DRF, both in the shortwave (SW; Di Biagio et al.,
2010) and longwave (LW; di Sarra et al., 2011; Meloni et al.,
2015) spectral regions for different cases of Saharan dust in-
trusions. These studies emphasize that the radiative effect of
desert dust in the LW spectral range is significant, and offsets
a large fraction of the SW forcing (di Sarra et al., 2011; Mel-
oni et al., 2015). More recently, Sicard et al. (2014a, b) have
also produced estimations of the dust LW radiative effect,
www.atmos-chem-phys.net/16/455/2016/ Atmos. Chem. Phys., 16, 455–504, 2016
460 M. Mallet et al.: Overview of the ChArMEx/ADRIMED summer 2013 campaign
based on remote-sensing observations in Barcelona and 1-D
radiative transfer calculations.
Concerning the smoke DRF, some calculations have been
conducted over the Mediterranean region by Markowicz et
al. (2002), di Sarra et al. (2008), Kaskaoutis et al. (2011)
or Formenti et al. (2002). One estimate, proposed by For-
menti et al. (2002) for an aged Canadian biomass-burning
plume, reveals a significant SW surface dimming of about ∼
60 Wm−2. In addition, the DRF induced by smoke aerosols
at Lampedusa between 3 and 23 August 2003, during the
exceptionally hot and dry season, was derived by Pace et
al. (2005) for the 300–800 nm spectral range. The smoke
atmospheric forcing was estimated to be between +22 and
+26 W m−2, with a corresponding SW heating rate possibly
exceeding 2 Kd−1 at the smoke plume altitude.
At the regional scale, Papadimas et al. (2012) have pro-
posed a recent estimation of the aerosol DRF using MODIS
data from 2000 to 2007 for both all-sky and clear-sky con-
ditions. They derived a multi-year regional mean surface of
−19 W m−2, associated with a TOA DRF of −4.5 Wm−2.
Regional modeling studies have also been recently proposed
by Nabat et al. (2012, 2014, 2015a) using the coupled-
chemistry RegCM and CNRM-Regional Climate System
Model (RCSM) for multi-year simulations. These works
reported a mean regional surface (TOA) forcing of about
−12 W m−2 (−2.4 Wm−2) and −16 W m−2 (−5.7 Wm−2)
for the RegCM and CNRM-RCSM models, respectively.
RegCM has also been used to investigate direct and semi-
direct radiative effects of mineral dust over the Sahara and
Europe in a test case of July 2003 (Santese et al., 2010).
In this work, Santese et al. (2010) computed a daily mean
SW DRF of −24 W m−2 (−3.4 Wm−2) on 17 July and
−25 W m−2 (−3.5 Wm−2) on 24 July at the surface (TOA)
on average over the simulation domain. Zanis et al. (2012)
also proposed a regional estimate of the DRF of anthro-
pogenic particles over the 1996–2007 period using RegCM
and showed a significant forcing of up to−23 W m−2 at TOA
over eastern Europe. In addition, Péré et al. (2011) have used
the CTM-CHIMERE model coupled to the WRF model, for
estimating the DRF of anthropogenic particles during the
heat wave of summer 2003 and showed significant effects
with implications on the planetary boundary layer height (de-
crease up to 30 % in the presence of anthropogenic aerosols)
and local air quality. In addition to their important effects
on the surface and TOA DRF, most of the Mediterranean
aerosols are also able to absorb more or less effectively the
solar radiations leading to a significant atmospheric forcing
and associated SW heating rate. Local studies previously
mentioned (Roger et al., 2006; Saha et al., 2008; Pace et
al., 2005; Péré et al., 2011; Meloni et al., 2015) clearly re-
port significant SW heating rate due to absorbing particles
with values reaching up to 2–3 K per day, depending on the
aerosol types. Finally, aerosols also have a significant effect
on photolysis rates that may affect tropospheric chemistry
and ozone production over the basin (Casasanta et al., 2011;
Mailler et al., 2015).
With regards to such surfaces, TOA and atmospheric forc-
ings, there is a need to investigate how the change in the
radiative budget due to natural/anthropogenic aerosols in-
fluences surface temperature (both over land and sea), rel-
ative humidity profiles, exchanges (latent heat fluxes) be-
tween ocean and atmosphere, cloud cover (semi-direct effect
of absorbing particles), precipitation and finally the whole
Mediterranean hydrological cycle. The induced perturbations
in the sea surface–atmosphere fluxes is expected to be im-
portant despite the relatively small size of the Mediterranean
Sea, since this basin plays an important role at much larger
scale by providing moisture for precipitation to its surround-
ings land region extending to northern Europe and northern
Africa (Gimeno et al., 2010; Schicker et al., 2010). Indeed,
and as shown by Ramanathan et al. (2001) for the Indian re-
gion or Foltz and McPhaden (2008) and Yue et al. (2011) for
the Atlantic Ocean, a modification of the sea surface evapora-
tive fluxes, due to the dimming radiative effect of aerosols at
the sea surface could significantly influence the lower tropo-
sphere moisture content and the associated precipitation dis-
tribution around the Mediterranean. In parallel, the absorbing
particles over the Mediterranean (Mallet et al., 2013) could
exert a semi-direct effect that could modify the vertical pro-
files of relative humidity and cloud cover, which has to be
quantified. To our knowledge, there is no regional climate
simulation over the Mediterranean basin at this time that in-
cludes an ocean–atmosphere (O–A) coupled system model
for investigating this specific question.
In that context of the referenced modeling and observation
research over the Mediterranean basin, the main objectives
of the ChArMEx/ADRIMED project were the following:
– to conduct an experimental campaign, based on sur-
face and aircraft observations, for creating a rich 3-D
database of physical, chemical and optical properties of
the main Mediterranean aerosols, including (i) original
in situ aircraft observations of extinction coefficients,
size distribution, black carbon concentrations as well as
(SW and LW) radiative fluxes and associated heating
rates, (ii) balloons observations of aerosol size distribu-
tion and (iii) surface measurements including original
characterization of chemical properties
– to investigate how the aerosol size distribution and op-
tical (especially SSA) properties evolve along the verti-
cal, between the MBL and elevated layers, and during
the transport over the Mediterranean
– to use experimental surface and aircraft observations to
estimate the 1-D local DRF and forcing efficiency of
different aerosols at the surface, TOA and within the
atmospheric layer
– to investigate how the modifications of the radiative
budget due to aerosols affect the sea surface evaporation
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fluxes, relative humidity profiles, cloud cover, precipi-
tation and more largely the Mediterranean hydrological
cycle
The present article describes the experimental setup of
the campaign and the meteorological context and illus-
trates important results detailed in a series of compan-
ion papers. The rest of this article is divided into six dif-
ferent parts. In the first and second parts (Sects. 2 and
3), we describe the in situ and remote-sensing instrumen-
tation deployed at the two super-sites (Ersa and Lampe-
dusa) and secondary sites (Minorca, Capo Granitola and
the Barcelona and Granada EARLINET/ACTRIS stations),
the additional AERONET/PHOTONS (AErosol RObotic
NETwork/PHOtométrie pour le Traitement Opérationnel
de Normalisation Satellitaire, http://aeronet.gsfc.nasa.gov/;
Holben et al., 1998) and EARLINET/ACTRIS (European
Aerosol Research Lidar Network/Aerosols, Clouds, and
Trace gases Research InfraStructure Network, http://www.
actris.net/; Pappalardo et al., 2014) network stations that we
used, and the airborne observations obtained onboard the two
French research aircraft (ATR-42 and F-20) and with sound-
ing and drifting balloons. Sect. 4 is dedicated to presenting
the main meteorological conditions, cloud cover and precip-
itation, which controlled the aerosol emission and transport
during the period of observations. Sect. 5 presents some ex-
amples of results concerning the in situ and remote-sensing
observations, in terms of aerosol physical, chemical, opti-
cal properties, and vertical profiles, as well as 1-D DRF SW
and LW calculations. In the last part (Sect. 6), the model-
ing effort is presented. Different models are involved in this
project, from high-resolution meteorological and chemistry
transport models to regional climate models. The modeling
results are used to describe the anthropogenic (carbonaceous,
secondary inorganic and organic species) and natural (dust
and sea-spray) loading and the estimated DRF at the regional
scale for the period of experiment. An example of results of
longer (inter-seasonal and inter-annual) aerosol-climate sim-
ulations is presented in Sect. 6, based on the work of Nabat
et al. (2015a).
2 Overview of the surface observation network
The regional experimental setup deployed in the western and
central Mediterranean during the ChArMEx SOP-1a cam-
paign is shown in Fig. 2. Two super-sites (Cape Corsica and
Lampedusa) and 10 secondary sites (Fig. 2) have been used
in this project.
2.1 The Cape Corsica and Lampedusa surface
super-sites
Two super-sites were fully equipped for documenting the
aerosol chemical, physical and optical properties as well as
their possible mixing and their vertical structure at local scale
Figure 2. The regional experimental setup deployed in the western
and central Mediterranean during the ChArMEx SOP-1a campaign.
The two aircraft were based at Cagliari.
(Table 1). The main characteristics of these two surface sta-
tions are presented here. The first station was located in Ersa
on Cape Corsica (42◦58′10′′ N, 9◦22′49′′ E), near the north-
ern tip of Corsica. This station was primarily instrumented
for investigating polluted air masses transported over the
Mediterranean basin from the highly industrialized regions
of the Po Valley (Royer et al., 2010) and/or the Marseille–
Fos–Berre (Cachier et al., 2005) zone and Rhone Valley. This
ground-based remote station is located at an altitude of about
530 m above mean sea level (a.m.s.l.) on a ridge equipped
with windmills and benefits from a direct view to the sea
over a northern sector of ∼ 270◦ extending from the SW to
the SE. The Cape Corsica peninsula is a remote site ensuring
that the in situ measurements are not contaminated by local
anthropogenic pollution.
The Lampedusa super-site (35◦31′5′′ N, 12◦37′51′′ E) was
established at the Roberto Sarao station permanently oper-
ated by ENEA on the small island of Lampedusa (∼ 20 km2),
and it was augmented during the field campaign by the ob-
servations of the PortablE Gas and Aerosol Sampling UnitS
(PEGASUS) mobile station operated by LISA. This sur-
face station was mainly used for documenting very aged
air masses in southwesterly flow from Europe, southern air
masses from northern Africa (Tunisia, Algeria and Libya)
possibly laden with mineral dust, as well as marine aerosols.
It is situated on a cliff at about 45 m a.m.s.l. on the northeast-
ern tip of the island.
The complete instrumentation deployed during the SOP-
1a experiment for both super-sites is detailed in Table 1.
Briefly, it served to determine the complete aerosol physical,
chemical and optical properties as well as vertical profiles,
and to measure radiative fluxes (broadband SW and LW, and
spectral SW).
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2.1.1 In situ measurements at super-sites
Both super-sites measured the mass concentration online us-
ing tapered element oscillating microbalance (TEOM) an-
alyzers. The number size distribution of particles are also
measured, including fine and coarse fractions (radius ranges
and corresponding instruments are reported in Table 1). The
aerosol composition was derived from chemical analyses of
filters and cascade impactors (DEKATI and MOUDI) with
time resolution varying from 12 to 48 h (depending on the
aerosol load), but also from high time resolution online mea-
surements by an ACSM (Aerosol Chemical Speciation Mon-
itor) at Ersa, a C-TOF-AMS (Time of Flight Aerosol Mass
Spectrometer) at Lampedusa, and two PILS (Particle Into
Liquid Sampler) systems at both sites (Table 1). The orig-
inal observations of aerosol chemical properties obtained
from PM10-PILS instrument at Ersa are detailed in Claeys
et al. (2016). Concerning aerosol optical properties, scatter-
ing and absorption coefficients (at wavelengths listed in Ta-
ble 1) have been estimated for both super-sites using a 3-λ
nephelometer and a 7-λ aethalometer, respectively. At Ersa
station, the extinction coefficient (at 870 nm) was also esti-
mated using a Photoacoustic Extinctiometer (PAX) instru-
ment, while it has been estimated at 2-λ (450 and 630 nm) at
Lampedusa using two Cavity Attenuated Phase Shift Spec-
troscopy (CAPS) systems.
Additional in situ measurements were performed at the
Ersa station. The mixing state of fine particles (at the two
selected diameters of 50 and 110 nm in dry conditions) has
also been estimated from their hygroscopic behavior using
a VHTDMA (volatilization and humidification tandem dif-
ferential mobility analyzer) system (Johnson et al., 2004). In
parallel, a TSI (model 3800) aerosol time of flight mass spec-
trometer (ATOFMS) (Gard et al., 1997) was used to measure
the size-resolved chemical composition of single particles
in the vacuum aerodynamic diameter (dva) size range 100–
3000 nm.
2.1.2 Remote-sensing and radiation measurements at
super-sites
A Leosphere Raman lidar model RMAN510 was setup at
low altitude (∼ 11 m above sea level) in the small village of
Macinaggio (42◦57′44′′ N, 9◦26′35′′ E) located on the east-
ern coast of Cape Corsica. The lidar was operated at about
6 km east of the Ersa station and less than 700 m from the
shoreline. The RMAN510 uses a laser emitting at 355 nm. It
measures the total and polarized backscatter at 355 nm and
the Raman nitrogen signal at 387 nm at night-time. A second
ALS300 510 lidar system has been deployed in Lampedusa
(Formenti et al., 2016) as well as a more powerful University
of Rome–ENEA homemade lidar measuring backscatter at
532 and 1064 nm (Di Iorio et al., 2016). The main character-
istics of lidar systems are provided and detailed in Table 1.
At each station, a multi-wavelength sun-photometer from
the AERONET/PHOTONS network was operated, allowing
the operational retrieval of column-integrated AOD at 340,
380, 440, 500, 675, 870, and 1020 nm (and also at 1650 nm at
Ersa) and aerosol optical and microphysical properties such
as the single scattering albedo, refractive index and particle
size volume distribution (Dubovik and King, 2000; Dubovik
et al., 2000, 2002, 2006). The Ersa sun-photometer has been
positioned since June 2008 near the navy semaphore on the
northwestern tip of Cape Corsica (43◦00′13′′ N, 9◦21′33′′ E,
alt.∼ 75 m a.m.s.l.) at about 4.2 km NNW of the Ersa surface
station.
Both super-sites were complemented by a pyrgeometer
and a pyranometer for monitoring longwave and shortwave
downward fluxes measurements, respectively. Additional ra-
diation measurements were performed at Lampedusa (Ta-
ble 1). Spectral measurements of global, diffuse, and direct
radiation were carried out with other instruments deployed
by ENEA and the Physikalisch-Meteorologisches Obser-
vatorium Davos, World Radiation Center (PMOD/WRC,
Switzerland). Multi-filter rotating shadowband radiometer
observations were carried out jointly with AERONET sun-
photometer (di Sarra et al., 2015) and allowed the derivation
of the AOD at several wavelengths. By combining these two
measurements, a long-term series of AOD, started in 2001,
was obtained. Measurements of the spectral actinic flux, al-
lowing the determination of the photolysis rates (Mailler et
al., 2015), were carried out with a diode array spectrometer.
Measurements of broadband irradiance included a CG3 pyr-
geometer sensitive to radiation in the atmospheric infrared
window. Finally, the total ozone and spectral UV irradiance
were obtained with a Brewer spectrophotometer. Several ra-
diosondes were also launched from Lampedusa during the
SOP-1a, and vertical profiles of temperature and humidity
were continuously measured by a microwave radiometer.
2.2 The secondary sites
2.2.1 Montesoro station
The Cape Corsica station was complemented by an
additional remote-sensing setup at the peri-urban air
quality station of Montesoro, southward of Bastia at
about 45 m a.m.s.l. (Léon et al., 2015), including a Leo-
sphere model EZ lidar operating at 355 nm (42◦40′17′′ N,
9◦26′05′′ E) and a Cimel AERONET/PHOTONS sun-
photometer (42◦40′19′′ N, 9◦26′06′′ E). In addition, some air-
quality parameters were monitored by Qualitair Corse, in-
cluding PM2.5 and PM10. This station is less than 1 km from
the shore on the northeastern coast of Corsica, about 32 km
south of Macinaggio.
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2.2.2 Barcelona station
The Barcelona station (41.39◦N, 2.11◦ E, 115 m a.m.s.l.) was
equipped with the following fixed instruments including an
AERONET sun-photometer, an automated Sigma Space-
NASA Micro Pulse Lidar (MPL) and a Universitat Politèc-
nica de Catalunya (UPC) home-made multi-wavelength lidar
(Kumar et al., 2011). The MPL lidar works at 532 nm and
has a depolarization channel, while the UPC lidar works at
355, 532 and 1064 nm, and also includes two N2- (at 387
and 607 nm) and one H2O-Raman (at 407 nm) channels. The
MPL system worked continuously. The UPC system was op-
erated on alert in coordination with the two research aircraft
plans involved in the SOP-1a campaign. The UPC system is
part of the EARLINET network.
2.2.3 Minorca station
An additional station was set up during the campaign,
located at Cap d’en Font, on the southeastern coast of
the Balearic Island of Minorca (Spain, 39◦53′12′′ N and
4◦15′31′′ E, ∼ 10 m a.m.s.l.), which is relatively central in
the western Mediterranean basin. The Mobile Aerosol Sta-
tion (MAS) of the LSCE (Laboratoire des Sciences du Cli-
mat et de l’Environnement) laboratory was equipped with
the new Raman lidar WALI (Chazette et al., 2014a, b),
an AERONET/PHOTONS sun-photometer, and a set of in
situ instruments. A five-wavelength Solar Light Microtops-
II manual sun-photometer was also used. The WALI in-
strument, its calibration and the associated errors are docu-
mented in Chazette et al. (2014a). During all the experiment,
the acquisition was performed continuously with a vertical
resolution of 15 m. AOD at the lidar wavelength of 355 nm
has been extrapolated from that measured by sun-photometer
at 380 and 440 nm using the Angström exponent (Chazette et
al., 2015).
The in situ instruments installed onboard the MAS in-
cluded a three-wavelength TSI nephelometer, a Magee
Scientific Model AE31 seven-wavelength aethalometer, a
TEOM microbalance, and a Vaisala meteorological probe
type PTU300. The nephelometer was sampling through a
PM10 inlet to measure the aerosol scattering coefficient at
three wavelengths (450, 550 and 700 nm) with an integrating
time step of 5 min. The aethalometer was sampling through a
PM2.5 inlet to measure aerosol absorption (at seven wave-
lengths) and derive a 5 min average black carbon concen-
tration. The TEOM measured dry PM10 concentration ev-
ery 30 min. In addition two optical particle counters (OPCs)
were installed outdoors next to the sun-photometer on a mo-
bile platform. A MetOne HHPC-6 and a LOAC (Renard et
al., 2015a, b), respectively, measured aerosol particle number
concentration in 6 channels above 0.3 µm in diameter and in
19 channels above 0.2 µm. The LOAC instrument accuracy
is discussed in detail by Renard et al. (2015a, b).
2.2.4 Granada station
The station of the Atmospheric Physics Group (GFAT)
is located in the Andalusian Institute for Earth System
Research (IISTA-CEAMA), in Granada, Spain (37.16◦ N,
3.61◦W, 680 m a.m.s.l.). The station is at a relatively short
distance, about 200 km away, from the African continent
and approximately 50 km away from the western Mediter-
ranean Sea. During the SOP-1a campaign, lidar measure-
ments were performed simultaneously with a multiwave-
length Raman lidar and a scanning Raman lidar both from
Raymetrics S.A. The multi-wavelength Raman system is part
of the EARLINET network. In addition, a ceilometer was
operated. Column integrated characterization of the atmo-
spheric aerosol was performed following AERONET pro-
tocols with two Cimel sun-photometers deployed at two
different heights: Granada (680 m a.s.l.) and Cerro Poyos
(37◦6′32′′ N, 3◦29′14′′W, 1790 m a.s.l.) stations. In addi-
tion, in situ instrumentation was continuously operated pro-
viding measurements of aerosol light-absorption coefficient
at multiple wavelengths (multi-angle absorption photome-
ter (MAAP) from Thermo ESM Andersen Instruments and
Aethalometer model AE31), size distribution and particle
number concentration for diameters larger than 0.5 µm (TSI
aerodynamic particle sizer APS model 3321) and light-
scattering and backscattering coefficient at dry and at rela-
tive humidity of 85 % by means of a TSI tandem nephelome-
ter humidograph system. Furthermore, the chemical compo-
sition in the PM1 and PM10 size fractions was determined
during 16 and 17 June by collecting aerosol samples using
two high-volume samplers (Benavent-Oltra et al., 2016).
2.2.5 Capo Granitola station
Several instruments were also deployed at Capo Granitola
(37◦34′ N, 12◦40′ E), a site along the southern coast of Sicily.
The site, within a combined effort of ENEA, the University
of Florence, and the University of Valencia, was equipped
with a PM10 sampler, a MultiFilter Rotating Shadowband
Radiometer (MFRSR) to derive spectral AOD, and radiome-
ters and spectrometers for the measurement of global, direct,
and diffuse radiation throughout the SW and LW spectral
ranges.
2.3 Surface remote-sensing network
Two surface remote-sensing networks were operated
during the ChArMEx SOP-1a experiment, namely the
AERONET/PHOTONS and EARLINET/ACTRIS (Pap-
palardo et al., 2014) networks. These networks were highly
useful as they allow estimation of the column-integrated
aerosol loading as well as the vertical structure of particles.
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2.3.1 The AERONET/PHOTONS sun-photometer
network
AERONET (Aerosol Robotic Network; http://aeronet.gsfc.
nasa.gov/) is a federated network of ground-based sun-
photometers and the associated data inversion and archive
system that routinely performs direct sun observations about
every 15 min during daytime, and both almucantar and prin-
cipal plane sky radiance measurements, at selected solar an-
gles (Holben et al., 1998). Along with AOD observations, the
AERONET aerosol retrieval algorithm (Dubovik and King,
2000) delivers the complete set of column-effective aerosol
microphysical parameters, including volume size distribu-
tion, refractive index at several wavelengths and fraction of
spherical particles (Dubovik et al., 2006). In addition, using
these microphysical parameters, the algorithm provides other
column-effective aerosol optical properties such as wave-
length dependent SSA, phase function, and asymmetry pa-
rameter, as well as integral parameters of bi-modal particle
size distributions (concentration, mode radii and variances)
(Dubovik et al., 2002). The accuracy of AERONET retrievals
is evaluated and discussed by Dubovik et al. (2000, 2002).
In addition to microphysical and optical aerosol properties,
we also have used direct radiative forcing calculations op-
erationally provided at any AERONET location as an op-
erational product of the network. The method of derivation
is described in detail by García et al. (2012). Briefly, the
broadband fluxes were calculated using the GAME (Dubuis-
son et al., 2004; Roger at al., 2006) radiative transfer model
that has been integrated into the operational AERONET
inversion code. Sun-photometer stations used during the
SOP-1a campaign over the western basin are listed in Ta-
ble 2. The new instruments deployed specifically during the
ChArMEx/ADRIMED project are the Ersa, Cap d’En Font,
Cagliari and Majorque stations.
2.3.2 The EARLINET/ACTRIS network
Between 22 and 24 June, four ACTRIS/EARLINET lidar sta-
tions (in addition to the EARLINET sites of Barcelona and
Granada) were operated (Sicard et al., 2015a; Barragan et al.,
2016):
– Naples: backscatter (355 and 532 nm) and depolariza-
tion ratio (532 nm) profiles (22 June);
– Serra La Nave (Sicily): backscatter (355 nm) and depo-
larization ratio (355 nm) profiles (22 June);
– Potenza: extinction profiles (355 and 532 nm), backscat-
ter (1064 nm) and depolarization ratio (532 nm) profiles
(22 and 23 June);
– Lecce: extinction (355 and 532 nm), backscatter
(1064 nm), water vapor and depolarization ratio
(355 nm) profiles (22 and 24 June).
Figure 3. Overview of the different ATR-42 and F-20 flight trajec-
tories performed during the SOP-1a experiment.
3 Overview of the aircraft and balloon operations
3.1 Overview of the ATR-42 and F-20 flights
Figure 3 summarizes ATR-42 and F-20 flights trajectories
performed during the experiment and their main characteris-
tics. Most of the western Mediterranean basin has been in-
vestigated during the campaign by both aircrafts, excluding
areas under the control of African aviation authorities where
authorizations for scientific operations are very difficult to
obtain. The first period of the campaign (16 to 20 June) was
mainly dedicated to ATR-42 flights over Spain and Minorca
(16–17 June, flights 29–32) and southern France–Corsica
(19–20 June, flights 33–34). During the second period (21–
28 June) of the SOP-1a, ATR-42 flights were mostly con-
ducted over the Sardinia–Sicily–Lampedusa region in the
central Mediterranean (flights 35–40). In July, two ATR-42
flights (41 and 42) were conducted over Lampedusa on 2–
3 July and two others (43 and 44) on 4 July over the Gulf of
Genoa. It should be noted that most ATR-42 flights included
some transects at fixed altitudes (generally ∼ 30 min of du-
ration) associated with vertical profiles over surface super-
sites and secondary stations. Details about each flight track
are available on the ChArMEx Operation Centre website
(ChOC; http://choc.sedoo.fr). In Fig. 3, F-20 flights trajec-
tories are also indicated with the day corresponding to each
www.atmos-chem-phys.net/16/455/2016/ Atmos. Chem. Phys., 16, 455–504, 2016
466 M. Mallet et al.: Overview of the ChArMEx/ADRIMED summer 2013 campaign
Table 2. List of the long-term AERONET/PHOTONS sun-photometer stations operated in the western Mediterranean during the
ChArMEx/ADRIMED (SOP-1a) experiment.
AERONET/PHOTONS Latitude Longitude Altitude Nb. of Site
Site name (◦ N) (◦ E) (m) wavelengths characteristics
Modena 44.63 10.94 56 7 Urban
Avignon 43.93 4.87 32 4 Rural
Villefranche-sur-Mer 43.68 7.33 130 4 Peri-urban coastal
Frioul 43.26 5.29 40 8 Peri-urban coastal
Toulon 43.13 6.00 50 4 Urban coastal
Ersa 43.00 9.35 80 8 Remote island
Rome Tor Vergata 41.84 12.65 130 7 Peri-urban
Barcelone 41.38 2.17 125 4 Urban coastal
IMAA-Potenza 40.60 15.72 820 8 Urban
Lecce University 40.33 18.11 30 7 Peri-urban coastal
Cap d’en Font 39.82 4.21 10 7 Remote island
Oristano 39.91 8.5 10 4 Peri-urban coastal
Burjassot 39.50 −0.42 30 8 Urban coastal
Majorque 39.55 2.62 10 7 Peri-urban coastal
Cagliari 39.28 9.05 3 7 Urban coastal
Messina 38.20 15.57 15 4 Urban coastal
Granada 37.16 −3.6 680 7 Urban
Malaga 36.71 −4.47 40 7 Peri-urban
Blida 36.50 2.88 230 7 Rural coastal
Lampedusa 35.51 12.63 45 7 Remote island
Ouijda 34.65 1.90 620 8 Urban coastal
Ouarzazate 30.93 6.91 1136 8 Remote desert
flight. Except for 16 and 17 June, when F-20 is not flying,
most of the flights have been made jointly between the two
aircraft. The longer flight range of the F-20 allowed us to
document the Tyrrhenian Sea (not covered by the ATR-42)
and to perform vertical profiles of aerosols over southern
Italy in association with EARLINET/ACTRIS lidar observa-
tions. It should be finally noted the additional F-20 flight be-
tween Sardinia and Spain on 27 June specifically dedicated to
sample a forest fire plume transported long-range from North
America.
3.2 In situ and remote-sensing observations onboard
the ATR-42
The instrumentation deployed onboard the ATR-42, de-
scribed in detail in Denjean et al. (2015) and Nicolas et
al. (2016) is summarized in Table 3. It is analogous to the one
used for the two super-sites and was devoted to the character-
ization of microphysical, chemical and optical properties of
aerosols that have been advected above the MBL and so not
detectable at the surface. As indicated in Table 3, the num-
ber size distribution of aerosols, including fine and coarse
fractions, as well as the total concentration of particles have
been evaluated using SMPS, GRIMM, FSSP and UHSAS
systems. The corresponding size ranges for all instruments
are indicated in Table 3. A 3-λ nephelometer and 1-λ Cavity
Attenuated Phase Shift (CAPS PMex) particle light extinc-
tion monitor system (Petzold et al., 2013) have been used
conjointly for estimating scattering and extinction proper-
ties of particles. The CAPS-PMex system, used for the first
time onboard the ATR-42, provides an additional constrain
on the aerosol optical properties, useful to determine the ab-
sorbing properties. Indeed, the aerosol absorbing character-
ization remains largely challenging using filter techniques
(Moosmüller et al., 2009). These optical inter-comparisons
have been performed for different aerosol plumes and are
presented in Denjean et al. (2015).
In addition, passive remote-sensing observations have
been conducted during the SOP-1a experiment using the
PLASMA (Photomètre Léger Aéroporté pour la Surveil-
lance des Masses d’Air) system, which is an airborne sun-
tracking photometer with two main characteristics: lightness
and a wide spectral coverage (15 channels between 0.34 and
2.25 µm; see Karol et al., 2013). The instrument also con-
tains a microprocessor that derives the sun’s position depend-
ing on time, latitude, longitude (provided by a GPS system)
and the rotation of the airborne (provided by a gyroscope).
Spectral AOD is derived from these direct sun measurements
and the calibration coefficients. During the campaign, sev-
eral AOD comparisons were done between PLASMA and
AERONET/PHOTONS sun-photometers (Cagliari, Lampe-
dusa, Granada) showing differences within 0.01 at all wave-
lengths. Moreover, as a consequence of performing AOD
measurements at different heights, the aerosol extinction
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Table 3. In situ instrumentation deployed onboard the ATR-42 during the SOP-1a experiment.
Parameter measured Instrument Abbreviation Location in the Wavelength Nominal size
aircraft (nm) range (µm)
Size distribution Forward Scattering Spectrometer
Probe,
FSSP-300 Wing-mounted 632.8 0.28–20
Model 300, Particle Measuring Sys-
tems
Ultra High Sensitivity Aerosol Spec-
trometer,
UHSAS Wing-mounted 1054 0.04–1
Droplet Measument Technologies
Sky-Optical Particle Counter, GRIMM1 AVIRAD inlet 655 0.25–32
Model 1.129, Grimm Technik
Optical Particle Counter, GRIMM2 Communautary 655 0.25–32
Model 1.109, Grimm Technik aerosol inlet
Scanning mobility particle sizer, SMPS Communautary n/a 0.03–0.4
custom-built (Villani et al., 2007) aerosol inlet
Integrated number Condensation Particle Counters, CPC AVIRAD inlet n/a > 0.005
concentration Model 3075, TSI
Scattering coefficient 3λ Integrated Nephelometer, Nephelometer AVIRAD inlet 450, 550, 700 n/a
Model 3563, TSI
Absorption coefficient 3λ Particle Soot Absorption Photome-
ter,
PSAP Communautray 467, 530, 660 n/a
Radiance Research aerosol inlet
Extinction coefficient Cavity Attenuated Phase Shift, CAPS Communautary 530 n/a
Aerodyne Research Inc. Aerosol inlet
Photomètre Léger Aéroporté pour la PLASMA roof-mounted 340–2250 n/a
Surveillance des Masses d’Air
Chemical composition Filter sampling n/a AVIRAD inlet n/a n/a
Single particle soot photometer, SP2 Communautary 1064 0.08–0.5
Droplet Measurement Technologies Aerosol inlet
vertical profiles have also been obtained during every land-
ing/taking off and during pre-scheduled vertical profiles (Tor-
res et al., 2016). Finally, upward and downward radiative
fluxes (SW and LW) have been measured onboard the ATR-
42 by means of CMP22 and CGR4 radiometers calibrated
before the campaign.
3.3 Remote-sensing observations onboard the F-20
3.3.1 LNG observations
The LEANDRE Nouvelle Generation (LNG) was used in its
backscatter configuration during the ChArMEx-ADRIMED
field operation onboard the SAFIRE F-20 aircraft. In the
present campaign, the LNG system involved three elastic
channels at 1064, 532 and 355 nm. Depolarization was also
measured in a fourth channel operating at 355 nm. The pro-
files of atmospheric particulate extinction and backscatter
coefficients are then retrieved. Zenith pointing lidar mea-
surements were taken before most of the flights from the
ground at the Cagliari airport (39.25◦ N, 9.06◦ E) in Italy.
Lidar observations allow the detection of biomass burning
plumes (BBP) (see Sect. 4.3) arriving at the Cagliari airport
on 28 June as described by Ancellet et al. (2015).
3.3.2 OSIRIS observations
OSIRIS (Observing System Including PolaRisation in the
Solar Infrared Spectrum) is an instrument devoted to obser-
vation of the polarization and directionality of the solar radi-
ation reflected by the surface–atmosphere system. OSIRIS
is based on the same imaging radiometer concept as the
POLDER instrument (Deschamps et al., 1994). It includes
two optical systems: one for the visible and near infrared
range (VIS-NIR, from 440 to 940 nm) and the other for the
shortwave infrared (SWIR, from 940 to 2200 nm). OSIRIS
has eight spectral bands in the VIS-NIR and six in the SWIR.
During the SOP-1a campaign, OSIRIS was flown aboard the
French F-20 aircraft and looked at nadir. The quantities used
to derive the aerosol and cloud properties from OSIRIS are
the normalized total and polarized (unitless) radiances. The
aerosol algorithm used for OSIRIS over ocean is an optimal
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Figure 4. Trajectories of the 14 BPCL drifting balloons launched
from Minorca during the campaign. Dark portions along trajectories
correspond to night-time conditions. The four red labels from B54
to B57 indicate balloons with an ozone sonde and the 10 others
carried a LOAC instrument.
estimation method (OEM), similar to the one described in
Waquet et al. (2013). For ocean targets, we use all the avail-
able angular and polarized information acquired in three
spectral bands (490, 670 and 865 nm) to derive the aerosol
parameters and some properties of the surface. A combina-
tion of two log-normal size distribution functions is assumed
(i.e., a fine mode and a coarse mode) as well as a mixture of
spherical and non-spherical particles (Dubovik et al., 2006).
The main retrieved parameters are the aerosol AOD, SSA,
the fraction of spherical particles within the coarse mode and
the complex refractive index.
3.4 Balloon operations
Instrumented balloons were launched by the French Space
Agency (CNES) from the airfield of Sant Lluís (39◦51′55′′ N,
4◦15′15′′, 55 m a.s.l.) on Minorca, less than 6 km NE of the
Cap d’en Font station described above. Two types of balloons
were launched to document dust transport events: (i) as-
cending dilatable rubber balloons, and (ii) quasi-Lagrangian
spherical pressurized drifting balloons, called BPCL (Ballon
Pressurisé de Couche Limite, or boundary-layer pressurized
balloons).
A total of 15 sounding balloons were launched during the
campaign between 12 June and 2 July (Table 4) and most bal-
loons reached more than 30 km in altitude. Except for the first
test balloon on 12 June, the payload of sounding balloons in-
cluded a pair of meteorological sondes with temperature, hu-
midity and GPS sensors allowing the retrieval of the position
(±10 m), derived pressure (±1 hPa) and wind (±0.15 m s−1),
respectively coupled, for certain flights (see Tables 4 and 5),
to an ozone electrochemical sonde (Gheusi et al., 2015) and
a LOAC OPC (Renard et al., 2015a, b). Balloon trajectories
were confined within the area 39–41.2◦ N in latitude and 3–
5◦ E in longitude.
BPCLs are designed to drift and make observations with
a payload of a few kg in the lower troposphere for durations
of up to several weeks (Vialard et al., 2009). Two versions
were used, the standard one of 2.5 m in diameter, launched
pressurized, which is limited to a maximum float altitude
of about 2.5 km (Ducrocq et al., 2014), and one developed
for ChArMEx of 2.6 m in diameter, launched unpressurized
to reach a float altitude of more than 3 km in altitude. The
payload was composed of a GPS system, PTU instruments
on the upper pole of the balloon, a LOAC instrument on
the lower pole of the balloon and two solar radiation sen-
sors for upward and downward solar flux measurements. In
addition a BPCL equipped with a modified ozone electro-
chemical sonde (Gheusi et al., 2015) instead of a LOAC
was launched in parallel of a LOAC balloon on 4 occasions
on 16 and 17 June (BPCL B53 and B54, respectively), and
on 2 July (BPCL B55 and B57). 14 BPCL balloons were
launched in total between 16 June and 2 July 2013 (Ta-
ble 5). Trajectories are plotted in Fig. 4 with a visualization
of daytime vs. night-time conditions. The longest flight in
terms of distance (1053 km) and time duration (32.6 h) was
the ozone BPCL B57, which passed the Sicily Strait and
reached the southern limit of the authorized flight domain
south-southwest of Malta. Communication failure occurred
with the two balloons B53 and B70. Flights were automat-
ically terminated by drilling the envelope at a distance of
30 km from the southeastern French coasts, the western Sicil-
ian coast, or the northern Tunisian coast. BPCL float altitudes
ranged between about 1850 and 3350 m a.m.s.l. (balloon B54
with an ozone sonde and B71 with a LOAC, respectively).
Pairs of balloons with LOAC measurements were launched
at different float altitudes to document Saharan dust trans-
port on 16 June (2100 and ∼ 3100 m a.m.s.l.) and 19 June
(2550 and ∼ 3500 m a.m.s.l.).
4 Overview of meteorological conditions
4.1 Synoptic situation
As mentioned below, the SOP-1a experiment was mostly
characterized by moderate aerosol loading mainly controlled
by the contribution of mineral dust particles. This situation is
well observed through the AOD derived by MODIS (Tanré
et al., 1997), MISR (Kahn et al., 2010), PARASOL (Tanré
et al., 2011) or SEVERI (Thieuleux et al., 2005) sensors and
averaged for the June–July 2013 period (Fig. 5), which show
an average AOD ranging between 0.2 and 0.4 (at 550 nm)
over the western and central Mediterranean basins. During
the SOP-1a, distinct meteorological conditions have led to
the transport of mineral dust over the basin as shown in
Figs. 5 and 6. Figure 7 shows the dust mass concentration
together with the geopotential and wind at 700 hPa for 16,
19, 22, 29 June and 2 July. In the following sections, we dis-
cuss the meteorological conditions (surface wind, sea level
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Table 4. Characteristics of the 15 sounding balloon flights from Sant Lluis, Minorca, during the ChArMEx SOP1a/ADRIMED campaign.
No. Date (2013) Start time (UTC) Ceiling altitude (m) Latitude at ceiling Longitude at ceiling Sensors
BLD1 12 June 21:13 21 178 39.5156◦ N 04.3010◦ E T , U
BLD2 15 June 21:40 32 119 39.9903◦ N 04.1801◦ E T , U , LOAC, O3
BLD3 16 June 10:29 31 880 40.0527◦ N 04.1524◦ E T , U , LOAC, O3
BLD4 16 June 21:13 33 390 40.0999◦ N 04.0118◦ E T , U , LOAC, O3
BLD5 17 June 10:01 32 744 40.2109◦ N 03.9672◦ E T , U , LOAC, O3
BLD6 17 June 18:25 33 411 40.2502◦ N 03.9402◦ E T , U , LOAC, O3
BLD7 18 June 16:34 35 635 40.5832◦ N 04.0515◦ E T , U , LOAC
BLD8 18 June 21:17 21 507 40.6372◦ N 04.4889◦ E T , U , LOAC, O3
BLD9 19 June 10:12 30 902 40.6794◦ N 04.3691◦ E T , U , LOAC, O3
BLD10 19 June 13:48 36 129 40.6553◦ N 04.1970◦ E T , U , LOAC
BLD11 27 June 09:43 35 832 39.7546◦ N 04.4746◦ E T , U , LOAC
BLD12 28 June 05:36 36 293 39.4505◦ N 04.1709◦ E T , U , LOAC
BLD13 29/30 June 23:31 36 310 39.6168◦ N 03.7383◦ E T , U , LOAC
BLD14 30 June 14:03 36 319 39.8937◦ N 03.9568◦ E T , U , LOAC
BLD15 2 July 10:27 32 833 39.9942◦ N 04.2996◦ E T , U , LOAC, O3
Table 5. Characteristics of the 14 BPCL drifting balloon flights.
Date and time of Balloon Nbr and Last data time Last data location Trajectory length Flight duration Approximate float
launch (UT) type of sensor (UT) (km) (h) altitude (m)
16 June, 09:46 B74, LOAC 16 June, 21:51 43.0265◦ N, 05.2285◦ E 368 11:57 2100
16 June, 09:53 B53, O3 17 June, 00:26 40.6541◦ N, 06.2398◦ E 203 14:28 3000–3050
16 June, 09:58 B70, LOAC 16 June, 23:01 40.1825◦ N, 06.1293◦ E 174 13:17 3050–3150
17 June, 09:27 B54, O3 17 June, 16:49 43.1433◦ N, 03.5293◦ E 371 07:22 1850–2000
17 June, 09:29 B75, LOAC 17 June, 16:51 43.0868◦ N, 03.6866◦ E 365 07:23 1950–2050
17 June, 11:07 B72, LOAC 17 June, 19:07 43.2333◦ N, 04.7403◦ E 382 08:03 2750
19 June, 10:34 B77, LOAC 19 June, 17:59 43.1576◦ N, 04.7562◦ E 387 07:37 2550
19 June, 10:35 B71, LOAC 19 June, 15:03 43.0560◦ N, 05.1336◦ E 369 04:39 3250-3350
27 June, 10:00 B80, LOAC 28 June, 12:07 37.9165◦ N, 12.1605◦ E 759 26:19 2950–3050
28 June, 05:20 B73, LOAC 28 June, 17:24 37.4095◦ N, 09.2346◦ E 523 12:16 2650–2750
2 July, 13:03 B76, LOAC 03 July, 09:38 37.8897◦ N, 12.1312◦ E 731 20:39 3150–3250
2 July, 13:11 B57, O3 03 July, 22:43 35.0900◦ N, 14.1140◦ E 1053 33:44 3100–3200
2 July, 17:59 B55, O3 04 July, 02:20 37.3545◦ N, 12.21980E 762 32.32 2400–2450
2 July, 17:50 B78, LOAC 04 July, 02:13 37.5639◦ N, 12.1507◦ E 755 32.25 2350–2450
pressure, 700 hPa geopotential and wind direction) for these
different days in order to understand the transport of mineral
dust aerosols over the Mediterranean.
Wind direction and intensity vertical profiles as simulated
by the ALADIN-Dust (Mokhtari et al., 2012) model (out-
puts every 3 h) as a function of time, for the 11 June to
6 July period and for the whole SOP-1a period at three dif-
ferent sites, Ersa, Minorca and Lampedusa, are shown in
Fig. 8. At the beginning of the SOP-1a, the northwestern
Mediterranean area was under the influence of a large pres-
sure ridge at 700 hPa, generating a westerly to southwest-
erly flow over Spain and southern France. Over Minorca,
the near-surface (1000–850 hPa) winds were generally from
the easterly to northeasterly directions (indicated by the blue
color in Fig. 8), while the wind direction estimated between
700 and 500 hPa was clearly from the south-southwesterly
direction (brown color), which is a favorable condition for
the transport of mineral dust above southern Spain and the
Balearic Islands (Fig. 6). This point is well observed in Fig. 7,
showing the geopotential at 700 hPa for 16 June. The general
circulation at 700 hPa during this dust event indicates a rein-
forcement of the southwesterly winds in southern Spain ad-
vecting air masses with large concentrations of dust aerosols
as shown by SEVIRI AOD (AOD of 0.4–0.5) for that day
(Fig. 6). A low-pressure system moved from the British Isles
towards the Gulf of Biscay and then the Iberian Peninsula
between 17 and 20 June, leading to veering winds that be-
came southerly over the northwestern Mediterranean. Thus,
in Minorca, the direction of the wind changed from an east-
erly to a southerly direction between 1000 and 850 hPa. A
more pronounced southerly–southwesterly flow was also ob-
served at 700 hPa in Minorca (19–21 June) as shown by
the geopotential at 700 hPa. This circulation characterized
by the presence of the low geopotential over the Gulf of
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Figure 5. Total AOD (550 nm) obtained from the MODIS, MISR and SEVIRI (sea only) sensors for the June–July 2013 period. The
AERONET/PHOTONS AOD is also indicated.
Biscay induced a strong southerly flow at 700 hPa between
the Balearic Islands and Corsica associated with large dust
optical depth concentrated in this zone as shown by SEVIRI
AOD (AOD of 0.3–0.4) for 19 June (Fig. 6). This period of
the SOP-1a corresponds to the two ATR-42 flights 33 and 34
(Fig. 3). After 20 June, this low-pressure system moved east-
ward, generating a trough located between France and Italy,
and inducing a waving westerly flow over the northwestern
Mediterranean. As a result, the aerosol loading over the west-
ern basin decreased between 21 and 24 June, but the west-
erly (northerly) winds observed at 700 hPa in Minorca (Ersa)
(Fig. 8) reinforced the transport of dust aerosols over the cen-
tral basin and the Lampedusa station (where winds were from
the northwesterly direction at 3 km height). These meteoro-
logical conditions lead to an increase of the dust optical depth
over the central Mediterranean as shown by the SEVERI in-
strument and AERONET/PHOTONS data. Between 25 and
29 June, a northwesterly flow set up between the Gulf of Lion
and Sicily. The vertical profiles of the wind direction reveal
a remarkable transition on 29 June with significant changes
in direction from westerlies to north-northwesterlies, no-
tably over the Minorca and Ersa stations above 850 hPa. The
700 hPa geopotential field on 29 June at 12:00 UTC from the
ERA-Interim reanalysis (Fig. 7) shows a maximum over the
Atlantic Ocean, whereas a deep low-pressure system was lo-
cated over southern Algeria. This strong geopotential gra-
dient leads to intense northerly to northwesterly winds at
700 hPa over the western basin, leading to significant AOD
over Libya (AOD of 0.4–0.5) and the Alboran Sea (AOD of
0.5–0.6) as shown in Fig. 6. These meteorological conditions
lead to low dust optical thickness over the central Mediter-
ranean as observed by AERONET/PHOTONS data. Finally,
during the last period of the SOP-1a experiment (30 June–
5 July), weather conditions became more anticyclonic over
the region, while low systems were confined to northern Eu-
rope. Figure 8 shows northwesterly winds in the whole tro-
posphere in Lampedusa and Minorca, limiting the presence
of dust aerosols to the southern part of the northwestern
Mediterranean.
4.2 Surface temperature, cloud cover and precipitation
In terms of surface temperature, which is one of the
most important meteorological variables that control bio-
genic or biomass burning aerosol emissions over the Euro-
Mediterranean region, the summer 2013 was mostly char-
acterized by moderate values as shown in Fig. 9. Indeed,
during the SOP-1a period, surface temperatures (in ◦C and
at 12:00 UTC) derived from NCEP reanalysis (Kalnay et
al., 1996) for different days reveal moderate values, espe-
cially over the western Mediterranean region (southwestern
France and Spain). One can observe temperatures of about
15–20 ◦C (at 12:00 UTC) over Spain and Portugal, which
are one of the main regions of the Mediterranean where
large fire events occur. In addition, part of France was also
characterized by moderate surface temperature but slightly
higher than over Spain especially over northeastern regions.
A strong west to east gradient is observed over Europe with
strongest values over the eastern regions (around 30 ◦C over
Greece and the Balkans) compared to the western basin. A
similar conclusion is obtained over the Mediterranean Sea
with differences of about 5 ◦C between the eastern (around
25 ◦C for the SOP-1a period) and the western (around 20 ◦C)
basins. Among other factors (such as cloud fraction and
shortwave radiations), such moderate surface temperatures
do not create favorable meteorological conditions to produce
intense Mediterranean biomass burning events and/or signifi-
cant production of secondary organic and inorganic aerosols.
Concerning smoke aerosols, GAFS-V1 emission data, ana-
lyzed for the SOP-1a period, do not reveal important pri-
mary BC and OC flux emissions (not shown). This is con-
sistent with the APIFLAME biomass burning emission esti-
mates (Turquety et al., 2014) data as reported by Menut et
al. (2015).
During the SOP-1a, the cloud cover retrieved over the
Euro-Mediterranean region (excluding the Mediterranean
Sea) from CRU (Climate Research Unit) data (Harris et al.,
2013) (Fig. 10) indicates the largest values (between 75 and
95 %) over the French, Benelux and eastern Europe regions.
In parallel, southern France, as well as western Spain and the
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Figure 6. AOD MSG/SEVIRI observations for 5 different days dur-
ing the SOP-1a experiment (16, 19, 22, and 29 June and 3 July). The
AERONET/PHOTONS AOD is also indicated.
Balkans are characterized by moderate cloud cover with val-
ues around 50–60 % for June 2013. Over the Mediterranean
coast, the cloud cover strongly decreases for most of coun-
tries, with values lower than 40 %. Such spatial cloud cover
(observed during the SOP-1a) over the Euro-Mediterranean
could limit the photochemical processes over the main an-
thropogenic sources (such as the Benelux and Po Valley)
and the associated production of secondary aerosols. This
could explain for a part the low to moderate contribution
of fine anthropogenic particles to the total atmospheric load-
ing during the SOP-1a. In parallel, the mean precipitation
(averaged for June 2013), obtained from the TRMM (Trop-
ical Rainfall Measuring Mission) instrument over land and
sea (CRU observations are only available over land; see
Fig. 10), are found to be very heterogeneous over the Euro-
Mediterranean continental region, with some important val-
ues over the Balkans, Alps and eastern Europe (from 100
to 250 mm for the month of June 2013) and moderate val-
ues over Italy, Croatia, western France and Benelux (80 to
100 mm, as shown in Fig. 11). Over the Mediterranean Sea,
southern Spain and northern Africa, the precipitation was
smaller, with most of the values lower than 20 mm during
the SOP-1a.
To summarize, this global view of the synoptic situation,
cloud cover and regional precipitation patterns indicates that
the meteorological conditions during the experimental cam-
paign were favorable to moderate mineral dust emissions, as-
sociated with a weak contribution of anthropogenic aerosols
over the western basin. This important characteristic of the
SOP-1a is well observed in Fig. 12, which indicates the
AOD anomalies (calculated for the period 2000–2013) of
summer 2013 compared to all AOD summer derived from
MODIS and MISR data. Indeed, negative AOD anomalies
of about −0.05 are found over the western Mediterranean
basin for the summer of 2013, both from MODIS and MISR
observations. To conclude, it appears that the period of ob-
servations during the SOP-1a was characterized by aerosol
concentration slightly lower but in the same range of magni-
tude that usually observed during summer over the western
Mediterranean. The level of aerosol concentration was found
to be moderate but allows investigating several dust and sea-
spray events as well as an interesting intense biomass burning
plume advected from North America.
4.3 An aged smoke plume advected over Europe
During the SOP-1a, several large forest fires occurred in
North America (Colorado, Alaska, Canada) from 17 to
24 June 2013, as identified by the MODIS instrument.
The absorbing aerosol index produced from GOME-2 by
KNMI (http://www.temis.nl/aviation/aai-pmd-gome2b.php?
year=2013) shows that a large smoke plume crossed the
North Atlantic and reached western European coasts on
25 June. Main fire areas, with fire radiative power higher
than 50 MW (Shroeder et al., 2010), have been detected over
Canada (Ancellet et al., 2015). Average MODIS AOD dur-
ing the same period (23 to 28 June 2013) indicate values as
high as 1 over the Atlantic Ocean, suggesting that a signifi-
cant fraction of the aerosol produced by the fires was trans-
ported to western Europe during the ChArMEx/ADRIMED
field campaign. To investigate whether the western Mediter-
ranean has been impacted by these fires, a forward simulation
of the FLEXPART (Ancellet et al., 2015) Lagrangian plume
dispersion model has been conducted to quantify the spatial
extent of the fire plume transport for 11 days. Fire emissions
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Figure 7. Geopotential and wind intensity at 700 hPa (ERA-Interim reanalysis), and mass dust concentration (in mgm−3) simulated from
the ALADIN-Dust model for 6, 19, 22, 29 June and 2 July at 12:00 UTC.
areas were identified by MODIS observations over several
locations in Canada and Colorado. The aerosol mass is emit-
ted in the transport model from 17 to 28 June in a 3 km layer
as suggested by the CALIOP lidar observations over Canada.
The biomass burning plume reaches much lower latitudes
over Europe, down to the western Mediterranean 4–10 days
after the emission in Canada. During the SOP-1a, the plume
was mainly present in the altitude range of 2.5–4.5 km and
has been sampled by many remote-sensing and in situ instru-
ments on 27 and 28 June: at the Minorca and Cagliari surface
stations, and between Sardinia and Lampedusa onboard the
ATR-42 aircraft.
5 Overview of aerosol physical-chemical-optical
properties, vertical profiles and local direct radiative
forcing
5.1 Aerosol physical and chemical properties
5.1.1 Aerosol mass and number concentration at the
two super-sites
First, PM concentrations between the two different stations
are reported in Fig. 13, which reports the daily time series of
PM1 and PM10 at Ersa, as well as PM10 and PM40 at Lampe-
dusa. The results indicate a significantly higher mass con-
centration at Lampedusa compared to Ersa. Indeed, the mass
concentration observed at Lampedusa is comprised between
10 and 30 µgm−3, with a mean of 21 µgm−3, which is two
times higher than the averaged PM10 (∼ 9 µgm−3) measured
at Ersa. One can note the significant peak of PM40 (maxima
of 75 µgm−3) at Lampedusa during the 24 to 26 June pe-
riod that corresponds to a significant production of primary
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Figure 8. Wind profiles between 1000 and 200 hPa during the SOP-
1a experiment for three different sites (Ersa, Lampedusa and Mi-
norca) simulated from the ALADIN-Dust model. The wind inten-
sity (in m s−1) is also reported at the different stations.
marine aerosols. Finally, the PM1 concentration at Ersa is
found to be almost constant during the period of the cam-
paign, with a mean value of 6 µgm−3. In order to take into
account the difference of altitudes between the two sites
of Lampedusa and Ersa, we have applied a correction fac-
tor to PM10 observed at Ersa (530 m) for estimating a new
PM10 concentration corresponding to the altitude of Lampe-
dusa. In that sense, we have applied the logarithmic law re-
ported by Piazzola et al. (2015) using a value of 0.75 for
the factor s to correct the mass concentration of sea-spray
aerosols only. The calculated mean value of PM10 is about
12 µgm−3 (Fig. 13), closer to the mean value observed at
Lampedusa (21 µgm−3). In addition, the background aerosol
number concentrations (for Dp> 0.01 µm) observed within
the boundary layer in Corsica averaged ∼ 2000 cm−3 (not
shown). The lowest concentrations (∼ 200 cm−3) resulted
from aerosol activation to cloud droplets, and scavenging
from cloud droplets and rain drops, while high concentra-
tions as high as 10 000 cm−3 were observed during pollution
events from continental European air masses. The number
concentrations showed a diurnal cycle suggesting that the
site was situated within the marine boundary layer during
daytime and within the free troposphere during night-time.
The analysis of the diurnal variation of the particle num-
ber size distribution further indicates that nucleation events
also increased the particle number concentration during day-
time, about one-third of the time (Sellegri et al., 2016). The
periods of high aerosol number concentrations detected be-
tween 12 and 25 June were also dominated by a single
mode with diameters between 30 and 150 nm. The small
Aitken mode (dg< 50 nm) associated with pollution events
suggests a relatively fresh aerosol that has been formed dur-
ing transport from the European continent. The largest mode
(dg∼ 150 nm) occurred during the dust event on 18 June.
5.1.2 Columnar particle volume size distribution
We have used the column-integrated particle size volume dis-
tributions derived from AERONET/PHOTONS sky radiance
measurements (Dubovik et al., 2000). These size distribu-
tions allow investigation of the changes in aerosol size distri-
bution between different stations during the SOP-1a and over
the western basin. Four different stations have been studied,
which include the two super-sites of Lampedusa and Ersa,
as well as the aircraft and balloon base stations, Cagliari and
Cap d’En Font, respectively. Daily volume size distributions
for both sites are represented in Fig. 14, as well as the aver-
aged (red curve) size distribution for the whole period (1 June
to 5 July) and the number of observations. In addition, the
mean values of the volume radius, concentration of fine and
coarse mode and the standard deviations of the volume size
distribution are reported in Table 6. It should be noted that
the scales of the y axis are different for each figure. One
can note the bimodal size distribution for both stations with
large spread of radius values, especially for the coarse mode.
The most important concentrations are obviously observed in
Lampedusa, near the mineral dust sources, with maxima of
∼ 0.12 µm3 µm−2 for the coarse mode. In parallel, the low-
est concentrations are observed at the Ersa station due to the
absence of intense polluted photochemical or smoke aerosol
events over southern France and Italy during the SOP-1a. In
that sense, the mean contribution (red curve) of the coarse
mode to the aerosol volume size distribution appears to be
predominant at most sites, except at the Ersa station. How-
ever, the inclusion of the corrected factor (Piazzola et al.,
2015) for taking into account the altitude of the Ersa site
reduces slightly the differences in the concentration of the
coarse mode with the Lampedusa station (see Table 6). This
point is well noted for the Cap d’En Font station, where the
concentration of each modes appear as equivalent, due to
the absence of pollution from the Iberian Peninsula during
the period of observations. For this site, it is interesting to
note the intense peak of concentration (0.08 µm3 µm−2) for
27 June, which is due to the transport of an important smoke
plume over the Mediterranean (see Ancellet et al., 2015;
Chazette et al., 2015). Finally, the contribution of the coarse
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Figure 9. Surface temperature (at 12:00 UTC) obtained from NCEP re-analysis for 16, 17, 19, 20 and 22 June.
mode clearly increases for the two other, more southern Ital-
ian sites of Cagliari and Lampedusa, which are more affected
by the mineral dust compared to Ersa and Cap d’En Font. The
variability of AERONET products collected over a period of
4 years at Ersa and Palma de Mallorca, near Cap d’En Font,
is reported in Sicard et al. (2015b). It is interesting to note
the variability (±0.05) in the derived size of the coarse mode
at Lampedusa (see Table 6), which will be analyzed with re-
gards to dust sources in a future study. The derived volume
concentrations over these two stations highlight the moder-
ate dust activity occurring during the SOP-1a experiment,
when compared to stations under high dust conditions. As
an example of comparisons, Dubovik et al. (2002) reported
a large range of concentration for the coarse mode for dusty
sites (such as Cape Verde or Solar Village), which are char-
acterized by larger concentrations, close to 0.30 µm3 µm−2.
In parallel, the Bahrain (Persian Gulf) AERONET station is
characterized by a concentration of 0.14–0.15 µm3 µm−2.
5.1.3 Particle size distribution during transport
Figure 15 presents an example of the evolution of the aerosol
particle number concentrations in the 19 particle size classes
of the LOAC instrument as measured along the northward
trajectory of BPCL balloon B74 from Minorca to the French
coast (see Fig. 4). The balloon was launched at 09:46 UTC
on 16 June 2013 during a moderate desert dust event shown
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Figure 10. Monthly cloud cover and precipitation (over land only) derived from the Climate Research Unit (CRU) data for June 2013.
Table 6. Main aerosol volume size distribution characteristics: rvf (µm), σf, rvc (µm), σc, Cvf, and Cvc, for the four different
AERONET/PHOTONS stations: Ersa, Lampedusa, Cagliari and Cap d’En Font. Cvi denotes the particle volume concentration, rvi is the
median radius, and σi is the standard deviation. Each average value in the table is accompanied by its standard deviation (this is not an
accuracy of the retrieval). As mentioned in the text, the concentration of the coarse mode at Ersa has been corrected to be comparable to
results at other stations closer to the sea surface, using the logarithmic law proposed by Piazzola et al. (2015).
Ersa Ersa corrected Lampedusa Cagliari Cap d’En Font
Number of observations 25 18 20 17
rvf (µm) 0.16± 0.02 n/a 0.14± 0.01 0.15± 0.03 0.17± 0.03
σf 0.43± 0.03 n/a 0.50± 0.06 0.46± 0.04 0.45± 0.04
rvc (µm) 2.49± 0.43 n/a 2.36± 0.48 2.52± 0.28 2.48± 0.30
σc 0.69± 0.03 n/a 0.68± 0.05 0.71± 0.04 0.71± 0.04
Cvf (µm3/µm2) 0.02± 0.01 n/a 0.02± 0.01 0.02± 0.01 0.02± 0.01
Cvc (µm3/µm2) 0.03± 0.01 0.04 0.08± 0.05 0.05± 0.03 0.04± 0.03
Figure 11. Same as Fig. 10 but for the Tropical Rainfall Measuring
Mission (TRMM) precipitation observations.
at the top of Fig. 6 (AERONET-derived AOD at 550 nm of
0.15). It drifted at a constant altitude of ∼ 2.1 km at the bot-
tom of the African dust layer observed with the WALI li-
dar at Minorca (not shown; see Chazette et al., 2015), and
was automatically forced to land on the sea before reaching
the coast south of Marseilles, after a 12 h flight of 368 km.
The dominant mineral dust nature of the particles was con-
firmed by the LOAC particle typology measurements (Re-
nard et al., 2015b). The figure illustrates that LOAC has de-
tected large particles of up to 50 µm in diameter, although
the plume originated from northern Africa a few days before
(Renard et al., 2015b). The concentrations of particles re-
mained relatively constant during the flight, suggesting either
no significant sedimentation of the largest particles during
the flight or compensation by particles coming from above.
BPCL balloon B70 launched a few minutes later drifted at
an upper altitude of ∼ 3.1 km and followed a different tra-
jectory towards the east (Fig. 4), but showed a quite similar
extended particle size range with larger concentrations in al-
most all channels except the extremes (not shown). The four
other drifting balloons launched in the dust layer during this
event on 17 and 19 June (Table 5) did confirm the presence
of very large particles (> 20 µm), which cannot be reported
by the AERONET particle size distribution retrieval algo-
rithm (Hashimoto et al., 2012). In addition, observations of
large particles (> 15 µm) were systematically found during
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MISR observations MODIS observations
Figure 12. AOD (550 nm) anomaly for summer 2013 estimated from the MODIS and MISR sensor data.
Figure 13. Time series of daily PM mass concentrations estimated
at the Lampedusa (PM40 and PM10) and Ersa (PM1 and PM10)
super-stations. Problems in PM10 data acquisition that occurred
at Ersa explain the gaps. PM10 Ersa corrected curves correspond
to PM10 estimated at an altitude of 45 m to be comparable with
Lampedusa results, following the logarithmic law provided by Pi-
azzola et al. (2015) (see text in Sect. 5.1.1 for details).
all other LOAC balloon flights drifting in African dust lay-
ers, which will need further analysis to better understand the
process that can maintain such large particles in suspension
during several days.
Concerning the aerosol microphysical properties, aircraft
observations have allowed us to investigate the vertical struc-
ture of aerosol size distribution showing particles character-
ized by large sizes (> 10 µm in diameter) within dust plumes.
In addition, in most of the cases, a coarse mode of mineral
dust particles, characterized by an effective diameter Deff,c
ranging between 5 and 10 µm, has been detected within the
dust layer located above the MBL. Such values are found to
be larger than those referenced in dust source regions dur-
ing FENNEC, SAMUM1 and AMMA, as well as measure-
ments in the Atlantic Ocean in the Cape Verde region during
SAMUM-2 and at Puerto Rico during PRIDE. The complete
analysis of aerosol size distribution is detailed in Denjean et
al. (2015).
5.1.4 Aerosol chemical composition
In terms of aerosol chemical properties, an example of av-
eraged mass size distributions for carbonaceous (elemental
and organic carbon, EC and OC) species (mass size distribu-
tions of inorganic and mineral dust aerosols are not shown)
obtained at Ersa from a 12-stage cascade impactor (DEKATI
system; see Table 1) is reported in Fig. 16. The aerosol chem-
ical properties obtained from the PILS instrument at Ersa are
detailed in Claeys et al. (2016). As mentioned in Table 1,
the measurements were obtained by using a 2-day collection
period in order to obtain a sufficient aerosol mass on filters
for chemical analyses. This system provides the speciation
of the mass size distribution, including fine and coarse frac-
tions. Such information is very useful for deriving optical
properties using Mie calculations (Mallet et al., 2011) for the
main particle types (sulfates, ammonium, nitrates, sea spray,
dust, black and organic carbon). This provides crucial infor-
mation on key radiative properties that are classically used in
regional climate models (mass extinction efficiencies, SSA
and asymmetry parameter). Furthermore, it allows one to as-
sess the spectral dependence of radiative properties, which
cannot always be estimated from in situ instrumentation.
Concerning OC (blue curves), observations clearly re-
port a bi-modal mass size distribution with two different
peaks for the majority of cases. The first (almost constant)
peak is found in the 0.4–0.5 µm size range in diameter and
more occasionally a second one occurs in the coarse frac-
tion around 3 µm. Compared to the few available data over
the western Mediterranean, these mass size distributions are
found to be different from those obtained over southern
France, especially for the accumulation mode. Indeed, dur-
ing the ESCOMPTE experiment in southern France, Mallet
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Figure 14. AERONET/PHOTONS volume size distribution derived at four different stations: Ersa, Lampedusa, Cagliari and Cap d’En Font
(the red curve represents the mean of observations). The characteristics of the volume size distribution are provided in Table 6.
et al. (2003) also observed a bi-modal size distribution for
OC aerosols but with a finer accumulation mode observed
in the 0.1–0.2 µm size range. Differences between the two
observations is likely due to the proximity of anthropogenic
sources during the ESCOMPTE experiment compared to the
Ersa station, where the possible ageing of carbonaceous par-
ticles could affect the size of aerosols. On the contrary, the
coarse mode of OC appears in the same range of size, around
3 µm, for both experiments. Compared to data obtained in
the eastern Mediterranean basin, the OC mass size distribu-
tions are in good agreement with those estimated by Sciare
et al. (2003) in Crete during the MINOS campaign, with two
modes around 0.4 and 3 µm. The EC (green curves in Fig. 16)
mass size distribution is also characterized by a bi-modal
size distribution, with two modes well correlated with the
mass size distribution of OC, except for the 16–19 June pe-
riod (dust episode), where the size of EC fine mode is higher
(∼ 0.5–0.6 µm) than OC aerosols, the EC coarse mode re-
maining similar at ∼ 3 µm. This reveals a possible external
mixing of carbonaceous aerosols for this event.
It should also be noted that the EC concentrations ob-
served at the Ersa station are logically (due at least to the
altitude of the station and the absence of intense pollution
during the SOP-1a; see Sect. 4) lower (0.39 µgm−3) than EC
concentrations (PM2.1) reported by Eleftheriadis et al. (2006)
from the eastern Mediterranean during the summer season
(0.6 µgm−3) in July 2000. The same ascertainment is ob-
tained on OC concentrations with higher values (4.2 µg m−3)
reported by Eleftheriadis et al. (2006) compared to obser-
vations at Ersa (1.5 µgm−3). Concerning the modes of the
OC and EC particle mass size distributions, the two iden-
tified modes detected in Ersa are consistent with those re-
ported by Mallet el al. (2011) at the Porquerolles coastal is-
land (southeastern France), who also detected two (fine and
coarse) different modes of the mass size distributions for EC
(0.3–0.4 and 4–6 µm) and OC (0.3 and 5–6 µm) aerosol parti-
cles. In most cases, we observed at Ersa lower concentrations
of EC particles for both modes compared to OC aerosols.
The mass of OC and BC observed during the SOP-1a, for
both modes, are found to be equivalent with those observed
by Sciare et al. (2003) in Crete in summer 2001. They re-
port mean values of 0.30 and 0.15 µgm−3 for fine OC and
BC, respectively. During the MINOS experiment, the mean
concentrations for OC and BC coarse modes were about 0.1
and 0.02–0.03 µgm−3, what is also consistent with the ob-
servations at Ersa. Finally, the mass concentrations obtained
for each mode at Ersa are logically lower than those obtained
during the ESCOMPTE experiment, located much closer to
pollution sources. For example, EC and OC fine-mode con-
centrations were, respectively, between 0.8 and 2.8 µg m−3
and between 3.1 and 6.9 µgm−3 during ESCOMPTE (Mallet
et al., 2003). In addition, and as discussed in Sects. 4.1 and
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Figure 15. Particle size distribution measured with a LOAC dur-
ing the ∼ 12 h flight of BPCL balloon B74 drifting from Minorca
towards Marseilles (see the trajectory in Fig. 4). The first and
last 20 min correspond to the ascending and descending phases of
the quasi-Lagrangian flight that occurred at a constant altitude of
2091± 10 m.
4.2, the meteorological conditions (surface temperature, me-
teorological synoptic situations) observed during the SOP-
1a campaign were not favorable to producing large concen-
trations of polluted or smoke aerosols, compared to the ES-
COMPTE campaign, where AOD as large as 0.3–0.5 (in the
visible range) has been observed due to important concentra-
tions of anthropogenic-polluted particles. It should be noted
that, in parallel to filter analyses, higher time-resolved obser-
vations from the PILS systems have been deployed at the two
stations of Lampedusa and Ersa (Claeys et al., 2016) during
the SOP-1a.
In parallel to filter chemical analysis, over 700 000 sin-
gle particle mass spectra were generated by the A-TOFMS
instrument during the sampling period (not shown). A K-
means algorithm (K = 80), as described in detail by Healy
et al. (2010) and Gross et al. (2010), was used to classify
aerosol mass spectra into different particle classes. More
than 40 distinct ATOFMS particle classes were identified
and subsequently grouped into 8 general categories for clar-
Figure 16. EC and OC (48 h mean) aerosol mass size distributions
obtained at Ersa from the DEKATI impactor instrument for the en-
tire SOP-1a period.
ity. Elemental carbon-containing particles dominated the
data set (55 % of total spectra), followed by K-rich par-
ticles (30 %) and sea spray (7 %). The remaining particle
categories include organic carbon (OC)-containing (3 %),
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Figure 17. Vertical profiles of rBC concentrations estimated from
the SP2 instrument for five different zones (Granada, Minorca,
Lampedusa, southern France and Ersa).
trimethylamine (TMA)-containing (3 %), shipping (2 %), Fe-
containing (0.5 %) and Ca-containing (0.3 %). EC particles
dominated the first third of the sampling period, decreased
noticeably for approx. 6 days and then dominated the rest of
the sampling period again. In contrast, K-rich particle (as-
sociated with biomass burning and dust) numbers were high
only for the latter half of the campaign, with a peak on 27–
28 June. The profiles of these two particle categories suggest
transport from regional sources. Sea-spray particle numbers
were at their highest during the period where EC particles
were at their lowest, and were generally low when EC parti-
cle numbers were high. OC-containing particles were present
during the same period K-rich numbers peaked, suggesting
an association with the transport of biomass burning parti-
cles. TMA particles were present in low numbers through-
out the sampling period, suggesting a less regional source,
independent of the air masses influencing EC and sea-spray
particle occurrence. The same can be said of Fe- and Ca-
containing particles, likely to be local dust, while shipping
particle numbers were slightly higher during the first half of
the sampling period.
Finally and concerning the aerosol chemical properties,
an interesting aspect of the obervations deployed during the
SOP-1a concerns the rBC concentrations obtained from the
SP2 instrument onboard the ATR-42. Despite its importance,
studies on rBC were until now limited to surface-based mea-
surements in the Mediterranean region. Measurements of
vertical distribution of rBC concentrations provide crucial
information for assessing the rBC radiative effects in the
region. Figure 17 shows the vertical distributions of rBC
mass concentrations measured by the SP2 in the five areas
(Granda, Minorca, Lampedusa, southern France and Ersa).
For the different vertical soundings, rBC mass concentra-
tions ranged between 20 and 690 ngm−3 close to the surface.
The surface rBC concentrations were generally less than
200 ngm−3, typical for continental and regional background
sites in the western Mediterranean basin (Ripoll et al., 2015).
The lowest surface concentrations of rBC (∼ 20 ngm−3)
were found in southern France over the open sea, with al-
most no local contribution of anthropogenic aerosols. Max-
ima surface concentrations (∼ 690 ngm−3) were recorded
over Granada where frequently heavy traffic emissions are
occurring. These observations were obtained between 07:15
and 07:45 UTC, when the convection was not fully devel-
oped, which probably did not favor the vertical transport of
local emissions over Granada. A prominent feature in ver-
tical profiles is the presence of significant concentrations of
rBC up to 5–6 km altitude. Therefore the regional transport
of rBC particles was not only limited to the MBL but oc-
curred also at higher altitude. In most of the observed cases,
the rBC vertical distribution in the free troposphere reveals
a strongly stratified structure characterized by either single
isolated plumes or more uniform layers. It is worth noting
the presence of rBC layers above the MBL in the open sea
that could be attributed to convective transport from distant
sources. Only in few observed cases, rBC mass concentra-
tion decreased monotonically with increasing altitude, most
likely due to vertical transport of air masses from surface to
higher heights.
5.2 Aerosol optical properties
5.2.1 In situ optical properties at the surface
Figure 18 reports the (daily mean) time series of neph-
elometer observations obtained at the surface for the Ersa
and Lampedusa stations. Daily scattering coefficients (at the
three nephelometer wavelengths of 450, 550 and 700 nm)
are reported, as well as the scattering Angström exponent
(AE) calculated between 450 and 700 nm. At 550 nm and
at Ersa, the scattering coefficient presents a significant vari-
ability during the SOP-1a, with peaks of about 35–40 Mm−1
during the dust event (19–20 June) transported over Corsica,
associated with low values (15 Mm−1) for certain periods of
time, as for 21–22 June. The mean scattering coefficient (at
550 nm) is 24 Mm−1. Such scattering coefficient values are
comparable to observations reported by Vaishya et al. (2012)
at the Mace Head station for Atlantic marine air, with scatter-
ing coefficient (at 550 nm) ranged between 10 and 25 M m−1
during the summer period. In terms of scattering spectral de-
pendence, the calculated scattering AE is found to be almost
constant, with AE∼ 1.5–2 and a mean value of 1.71 (indi-
cating that scattering is mostly dominated by fine aerosols)
during the SOP-1a, except for 23–24 June. The lowest val-
ues (AE∼ 0.3–0.5) observed during this period are the result
of a large contribution of coarse sea-spray aerosols (Claeys
et al., 2016) due to moderate (5 ms−1) westerly winds (see
Fig. 8) at the Ersa station, which is also observed from the
filter chemical size-resolved analyses and detected on the A-
TOFMS and VHTDMA data. In parallel, we observe that the
dust event occurring in Ersa on 18–20 June is not correlated
with low scattering AE, revealing a possible contribution of
fine dust particles only to scattering, the result of a possible
deposition of the coarse dust fraction during transport. The
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AERONET-derived AE between 440 and 870 nm shows val-
ues < 1 in the afternoon of 19 June and early morning of
20 June suggesting that coarse dust is present in the column.
At Lampedusa, the daily scattering coefficient (at 550 nm and
from PM40 inlet) is between 20 and 90 M m−1 (mean value
of 50 Mm−1), which is twice higher than at Ersa (Fig. 18).
The scattering AE was also highly variable, with values rang-
ing between 0.5 and 2.5 (mean value of 1.1). The range
of variability of these values is due to the observed switch
from clean air masses strongly impacted by marine emis-
sions to polluted air masses of various ages, including very
aged/processed air masses from northern Europe. A single
intrusion of mineral dust at the site was recorded on 9 June
as a result of a cyclone-type of transport from Tunisia (For-
menti et al., 2016).
5.2.2 Remote-sensing observations from the surface
The optical properties obtained from sun-photometer obser-
vations for different AERONET/PHOTONS sites are shown
in Fig. 19. The AERONET/PHOTONS stations have been
chosen as located in a domain encompassing most of the
SOP-1a in situ and remote-sensing observations (Fig. 3), and
they are characterized by different aerosol regimes (see Ta-
ble 2). The total AOD, Absorbing Aerosol Optical Depth
(AAOD), AOD for the fine (AODf) and coarse (AODc)
modes of the volume size distribution, are indicated (at
440 nm) for 11 AERONET/PHOTONS stations (Table 2). As
mentioned previously, the AOD time series reveal moder-
ate values, never reaching values as large as reported dur-
ing the summer 2012 ChArMEx/TRAQA SOP-0 experiment
(Rea et al., 2015). During summer 2013, the AOD was gen-
erally comprised between 0.1 and 0.7 (at 440 nm) for most of
the AERONET/PHOTONS sites. Over the western basin, the
Granada, Minorca and Barcelona sites display the largest val-
ues during the transport of dust aerosols as detected by satel-
lite remote-sensing observations (Fig. 6) for 16 to 20 June.
During this dust event, the contribution of fine and coarse
modes to the total extinction AOD is equivalent. Over the
central basin, Lampedusa data reveal various peaks. The
largest AOD was measured on 6 June (about 0.84 at 440 nm)
and 8 June (about 0.63 at 440 nm). Other peaks occurred
around 22 June and 1–2 July, with corresponding AOD of
about 0.30–0.40 (at 440 nm), with again an equivalent con-
tribution of each mode of the volume size distribution to
the AOD. On 27–28 June, an AOD peak was also observed
over most of the sites and corresponded to the transport of
an aged smoke plume from the Canadian continent. In this
specific case, AOD was comprised between 0.25 and 0.50
(at 440 nm). Contrarily to the dust events, the contribution of
the different modes to AOD was significantly different during
this episode. Indeed, as shown in Fig. 18, AOD was mostly
controlled by the fine mode of the volume size distribution.
This specific biomass burning case is more deeply analyzed
by Ancellet et al. (2015) and Chazette et al. (2015).
Figure 18. Time series of the daily scattering coefficient (in Mm−1)
estimated at the Ersa and Lampedusa stations. The daily Angström
exponent (AE), calculated between 440 and 670 nm, is also re-
ported.
We have also used the SSA data set for making compar-
isons of its optical parameters between different stations. As
for the size distributions, we have analyzed the data set in
four stations, which are Ersa, Lampedusa, Cap d’En Font and
Cagliari, which represent, respectively, three of the different
surface stations affected by different aerosol regimes and the
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Figure 19. AERONET/PHOTONS observations of the total extinction AOD, AOD Fine (AODf), AOD Coarse (AODc) and Absorbing AOD
(AAOD), at 440 nm obtained for the whole SOP-1a period.
aircraft locations (Cagliari). All (daily) SSA retrievals asso-
ciated with the mean values (at the four wavelengths) are in-
cluded in Fig. 20. Due to the moderate AOD over the period,
we used Level 1.5 AERONET/PHOTONS products. In that
sense, one should be reminded that uncertainties associated
with SSA retrievals are important, about ±0.07 as reported
by Dubovik et al. (2000). The results indicate an important
variability of SSA and its spectral dependence over the differ-
ent stations. At 440 nm, the mean SSA is comprised between
0.91 and 0.98, with the lowest (highest) value observed in
Lampedusa (Ersa). Hence, aerosols appear as mainly scat-
tering at Ersa and moderately absorbing at Lampedusa. The
contribution of the coarse mode to the total size distribu-
tion could explain the lower values observed in Lampedusa
at this wavelength. Indeed, the radiative effects and opti-
cal properties of dust are strongly dependent on the coarse
mode size distribution as the larger particles appreciably de-
crease the SSA (McConnell et al., 2010; Otto et al., 2009).
More recently and during the FENNEC experiment, Ryder et
al. (2013) have calculated SSA (at 550 nm) for dust aerosols
using the full range of sizes measured, indicating that dust
SSA was highly sensitive to effective diameter: size distribu-
tions with the largest effective diameters produced the low-
est SSA values. The presence of a coarse mode could also
be due to the presence of marine aerosols within the MBL in
Lampedusa. Observations for the Cap d’En Font and Cagliari
stations reveal an intermediate value (0.93 at 440 nm) in
Cagliari, which is also more affected by mineral dust aerosols
(Fig. 14). We can also observe very low values in Cagliari
(for the period of 14 to 17 June) that could be due to lo-
cal pollution. Anyway, one should be reminded that those
retrievals have been performed under low AOD (∼ 0.10 at
440 nm) conditions and are associated with large uncertain-
ties. One important point concerns the changes in the SSA
spectral signature between the Ersa (negative tendency be-
tween 440 and 1020 nm) and Lampedusa (positive) stations.
This observation is consistent with AERONET/PHOTONS
data analyzed for a long-time period over the Mediterranean
by Mallet et al. (2013), who report different spectral vari-
ations in SSA, following the aerosol regime (dusty and/or
polluted particles). One of the main conclusions here is that
aerosols are found to be moderately absorbing during the
SOP-1a period, what is consistent with in situ observations
performed onboard the ATR-42 aircraft and summarized by
Denjean et al. (2015).
5.2.3 ATR-42 and F-20 aircraft observations
In parallel to surface observations, an example of the verti-
cal profiles of aerosol optical properties obtained from ATR-
42 measurements is shown in Fig. 20 that corresponds to
flights 35–36 over the station of Lampedusa for 22 June (see
also Denjean et al., 2015; Nicolas et al., 2016). Scattering co-
efficients (in M m−1) are plotted at 450, 550 and 700 nm (left)
versus altitude (in meters). Completely different behaviors
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Figure 20. AERONET/PHOTONS observations (Ersa, Lampedusa, Cap d’En Font and Cagliari) of the total single scattering albedo (SSA)
at 440, 670, 880 and 1020 nm obtained for the whole SOP-1a period (the red curve represents the mean of observations).
in the scattering spectral dependence as a function of alti-
tude were observed. Two different aerosol plumes character-
ized by a significant spectral dependence (typically of sub-
micronic polluted, smoke or fine marine aerosols) are ob-
served around 1000 and 2000–2500 m. Above 3000 m, the
spectral dependence is clearly reduced, corresponding to air
masses with high mineral dust concentrations. For this up-
per aerosol layer, the scattering coefficient increases up to
60 Mm−1. The analysis of the extinction (at 530 nm) vertical
profiles obtained from the CAPS system (Table 3) reveals
an excellent agreement with nephelometer data showing the
peaks of extinction at similar altitudes (see Denjean et al.,
2015), with maxima (∼ 90 Mm−1) logically observed within
the dust plumes (4000–5000 m). Number concentrations, as
well as volume size distributions, highlight the significant
atmospheric loading by particles with diameter higher than
1 µm above 3000 m (maxima of 5000 # cm−3). For this at-
mospheric layer, the volume size distribution is character-
ized by a coarse mode, around 6–8 µm. As previously men-
tioned, vertical profiles of optical properties in terms of AE,
SSA, asymmetry parameters as well as their spectral depen-
dence are presented and discussed in details by Denjean et
al. (2015) and Nicolas et al. (2016). The airborne SW and
LW radiation measurements and the comparison with radia-
tive transfer model simulations at Lampedusa are presented
by Meloni et al. (2016).
5.3 Aerosol vertical structure
5.3.1 Lidar surface observations
Although deeply analyzed in other dedicated papers, some
examples of the aerosol vertical profiles are presented here.
First and over the Minorca station, surface lidar observations
in Fig. 21a were obtained during 16 and 17 June, which cor-
responds to the first event of transported mineral dust over
the western basin. They show a dust aerosol layer located
between 1.5 and 5 km, with a maximum of aerosol extinc-
tion (at 355 nm) around 0.10 km−1 on 16 June between 12:00
and 14:00 local time (LT). Comparisons of retrieved AOD
with the lidar system is shown to be very consistent with
sun-photometer observations for these 2 days (Fig. 21a, top),
with moderate AOD (at 355 nm) ranging between 0.2 and
0.4 at maximum. During 17 June, the dust layer is less in-
tense and the aerosol extinction above 1.5 km decreases. Af-
ter 14:00 LT, Fig. 21a clearly shows that most of the con-
tribution to AOD is due to the MBL over the Minorca sta-
tion. At Ersa (Fig. 21b), the dust event reached the northern
tip of Corsica on 19 June. A deep depolarizing aerosol layer
was observed at altitudes between 3 and 6 km. In the night of
20 June, the particulate depolarization ratio is close to 18 %
and the lidar ratio within the dust layer was estimated at 46 sr.
The extinction coefficient remains moderate within the dust
layer ∼ 0.05 km−1 (Fig. 21b) between 4 and 6 km. It should
be noted that a complete analysis of lidar observations se-
ries obtained over the cape Corsica site is reported in Léon et
Atmos. Chem. Phys., 16, 455–504, 2016 www.atmos-chem-phys.net/16/455/2016/
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Figure 21. Optical (scattering and extinction coefficients) and physical (number concentration and volume size distribution) aerosol proper-
ties estimated along the vertical onboard the ATR-42 aircraft for the flights 35–36 on 22 June over the Lampedusa station.
Figure 22. Minorca (a) and Ersa (b) lidar observations obtained during the dust plume of 16 to 17 June transported over the western
Mediterranean basin.
al. (2015). The dust event vertical distribution is further ana-
lyzed by means of the EARLINET lidar stations in Sicard et
al. (2015a) and by means of the EARLINET and ChArMEx
lidar stations in Barragan et al. (2016).
In addition to Minorca and Ersa, two lidars were also op-
erated at Lampedusa during the SOP-1a and provided ver-
tical profiles of aerosol backscattering and depolarization.
The ENEA/University of Rome lidar measures the aerosol
backscattering at 532 and 1064 nm, plus the depolarization
at 532 nm. This system was operated throughout the cam-
paign, although not continuously. The lidar data retrieval is
described by Di Iorio et al. (2009), and uses sun-photometer
AOD observations to constrain the determination of the
aerosol backscattering profile. Figure 23a shows the evo-
lution of the vertical profile of the aerosol backscattering
coefficient at 1064 nm on 3 July 2013 at Lampedusa. At
low altitudes, the air masses reaching Lampedusa originated
from the north. Air masses above 2 km conversely came
from a southwesterly direction crossing northern Algeria and
Tunisia, and carried desert dust. Elevated backscattering at-
tributed to dust was observed up to 5 km altitude, and a steep
transition in the backscattering coefficient occurred at this al-
titude throughout the day. Figure 22b shows the backscatter-
ing coefficient profile at 532 and 1064 nm, and the depolar-
ization ratio measured at 15:45 UT by the ENEA/University
of Rome and the LISA lidars. Evidently, the backscattering
coefficient above 2 km shows small wavelength dependence,
and elevated values of the depolarization ratio, as expected
from large irregular desert dust particles (Sassen, 1999). The
influence of large particles is smaller below 2 km, where the
backscattering coefficient shows some dependency on wave-
length, and the depolarization ratio decreases. The significant
role played by the large particles on 3 July is also confirmed
by the aerosol size distribution and optical properties (i.e.,
www.atmos-chem-phys.net/16/455/2016/ Atmos. Chem. Phys., 16, 455–504, 2016
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Figure 23. (a) Time evolution of the vertical profile of the aerosol
backscattering coefficient at 1064 nm at Lampedusa on 3 July 2013.
The color scale is in units of 10−7 m−1 sr−1. (b) Vertical pro-
file of aerosol backscattering coefficient at two wavelengths and of
aerosol depolarization ratio at 355 nm measured at Lampedusa on
3 July 2013 at 15:45 UT.
values and spectral dependency of the refractive index and
single scattering albedo) retrieved from the AERONET ob-
servations at Lampedusa. The average AOD (at 500 nm) was
0.28, and the AE (calculated between 440 and 870 nm) was
0.39, as expected for cases with a large contribution of desert
dust. The retrieved columnar volume size distributions on the
2 days show that the mode with a median radius around 2 µm
is 2–3 times more intense on 3 July than on 17 June.
Finally, night-time measurements at Potenza (Italy) on
21 June starting at 23:40 UT, which coincides with the ar-
rival of the Saharan dust event over southern Italy, indicate
a clear signature of Saharan dust in the tropospheric layer
between 1.8 and 3.9 km; an extinction-related AE value of
approximately 0 is measured between roughly 2 and 3 km
and a quite constant LR around 50 sr at both 355 and 532 nm
(not shown; see Sicard et al., 2015a; Barragan et al., 2016).
5.3.2 LNG observations
An example of LNG (Lidar Nouvelle Génération) observa-
tions onboard the F-20 aircraft is presented in Fig. 24 for
19 June that corresponds to a flight (12:46 to 13:26 UT) from
Sardinia to the Gulf of Genoa. The aerosol extinction (in
km−1 and at 532 nm) is represented in function of latitude
during this flight as well as the associated AOD with a high
temporal and spatial frequency. One can observe the signifi-
cant north–south gradient during this dust event with low val-
ues of AOD (around 0.1 at 532 nm) for the latitude of 44◦N
and moderate–high AOD (0.40 to 0.55) for latitudes lower
than 42–43◦ N. In terms of vertical structure, this increase of
AOD is due to an upper dust layer (around 5 to 6 km) charac-
terized by an aerosol extinction of about 0.1 km−1. This in-
tense dust layer transported over most of the investigated re-
gion (40.5–43.5◦ N) is associated with a second more diluted
aerosol layer observed between 3 and 4 km with LNG. An-
other interesting aspect is the variability of aerosol extinction
detected in the marine boundary layer showing large differ-
ences throughout the F-20 transect. The aerosol extinction is
found to be significant around 41 to 41.5◦ N, which could be
due to sea-spray particles generated in southern Corsica due
to the local acceleration of the wind occurring between Cor-
sica and Sardinia (not shown). This increase of the aerosol
loading in the MBL associated with dust aerosol transported
to higher altitudes results in an increase of total AOD at these
latitudes. Such aircraft lidar data will be useful for testing the
different modeling systems used for the SOP-1a experiment
and more specifically their ability to reproduce complex ver-
tical aerosol structures over the western Mediterranean. Ad-
ditional observations of the aerosol extinction vertical pro-
file obtained over different surface-stations from the passive
remote-sensing PLASMA instrument onboard the ATR-42
aircraft are presented in Torres et al. (2016).
5.3.3 Sounding balloon observations
Figure 25 shows an example of the vertical profile of the
aerosol particle size distribution obtained on 19 June near the
end of the dust episode that started on 16 June over Minorca.
The daytime average AOD geographical distribution derived
from MSG/SEVIRI is shown in Fig. 6. The vertical profile
clearly shows the presence of the dust layer between about
2.5 and 4.5 km in altitude, in agreement with coincident li-
dar continuous observations at Minorca that show the more
limited vertical extent of dust compared to previous days and
the end of the episode on 19 June in this area (Chazette et
al., 2015). It should be noted that sounding balloons appear
to under-detect very large particles within dust layers com-
pared to the drifting balloons. This can be due isokinetic sam-
pling differences between sounding systems that have a ver-
tical velocity of several m s−1 and systems drifting at a con-
stant air density that are quasi-Lagrangian. However coinci-
dent AERONET and LOAC vertically integrated particle size
distribution in the range 0.1–30 µm in diameter performed
on 16 and 17 June were found quite comparable. In the ma-
rine atmospheric boundary layer, the LOAC speciation index
(Renard et al., 2015a) indicates hydrated particles. In the free
troposphere above dust, the concentration of particles rapidly
decreased by 1 order of magnitude and particles were mainly
of submicronic size with sometimes a significant number of
particles in the 1.1–3 µm channel.
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Figure 24. Observations of aerosol extinction coefficient (top, in
km−1 at 532 nm) and aerosol optical depth (bottom) obtained from
the lidar LNG system onboard the F-20 aircraft during 19 June that
corresponds to the flight (12:46 to 13:26) from Cagliari to the Gulf
of Genoa.
5.4 Local direct radiative forcing
5.4.1 Estimates using in situ aircraft data and radiative
transfer codes over the two super-sites
Before investigating the possible climatic effect of aerosols
on the Mediterranean climate, an important preliminary step
is the calculation of the direct radiative forcing (DRF) ex-
erted by aerosols. This can be addressed by using in situ
(physical–optical properties) and remote-sensing (vertical
profiles) observations of aerosols as input to radiative trans-
fer models. Simulated SW and LW radiative fluxes can be
evaluated using observed radiative fluxes both at the sur-
face and onboard the two aircraft. The combination of in situ
and remote-sensing measurements provides a complete and
unique data set for conducting such 1-D radiative transfer
simulations. To this end, vertical profiles from the ATR-42
were combined with surface observations from the two (Ersa
and Lampedusa) stations to calculate the SW DRF of differ-
ent aerosol events (Nicolas et al., 2016; Meloni et al., 2016).
Over the western basin and for the first period of the cam-
paign (16 to 20 June), different calculations, with the GAME
radiative transfer model (Dubuisson et al., 2004), of the
downward and upward SW cloud-free irradiances have been
performed by Nicolas et al. (2016) for six vertical profiles
over Granada, Minorca and Corsica. Briefly, the methodol-
ogy is based on extinction, SSA and phase function vertical
profiles (and their spectral dependence), obtained from ob-
servations and Mie calculations, and associated with atmo-
spheric thermodynamic properties. They clearly show a sig-
nificant change in surface radiative fluxes with a well-known
decrease (dimming effect) of downward radiations due to
scattering and absorption of solar radiation by dust aerosols.
Inter-comparisons between observed/simulated downward
and upward clear-sky SW fluxes show a good agreement
during the ascent and descent profiles. At TOA, Nicolas et
al. (2016) reported a direct (instantaneous at noon) SW DRF
ranged between −4 and −33 W m−2, revealing a cooling ef-
fect due to dust particles. These simulations also indicate that
the decrease in surface radiation is not completely compen-
sated by the TOA cooling, meaning that aerosols exerted a
positive atmospheric forcing due to their ability to absorb so-
lar radiations.
Similar calculations (not shown) have been done over the
Lampedusa reference-site by Meloni et al. (2016) by using
a similar method based on lidar, sun-photometer, in situ sur-
face, ATR-42 and F-20 observations and the MODTRAN 5.3
radiative transfer code. Meloni et al. (2016) estimate both the
SW and the LW aerosol radiative forcing profiles and the bal-
ance between the two spectral components (SW and LW).
During the descent towards Lampedusa airport on 22 June,
the instantaneous (12.5◦ solar zenith angle and aerosol op-
tical depth at 500 nm of 0.32) SW cooling at the surface
(−44 Wm−2) is reduced by about 10 % due to infrared emis-
sion. The dust SW radiative forcing at TOA is −6 W m−2.
These values are obtained using the AERONET aerosol size
distribution and different aerosol refractive indices in the SW
and in the LW spectral regions. The LW contribution at the
surface is lower than the values reported in previous studies
(di Sarra et al., 2011; Meloni et al., 2015), partially due to
the different solar zenith angle and to the presence of mixed
aerosol below the dust layer down to the surface.
5.4.2 Estimates of instantaneous clear-sky SW DRF
using AERONET/PHOTONS observations
As reported previously, AERONET/PHOTONS network pro-
vides, in addition to microphysical and optical aerosol prop-
erties, an estimate of the local (instantaneous) clear-sky di-
rect radiative forcing at any AERONET/PHOTONS loca-
tion as an operational product of the network. The method
of derivation is described in García et al. (2012). As men-
tioned above, the extremely good regional coverage of
AERONET/PHOTONS sun-photometer instruments during
the SOP-1a allow a complementary estimate of the local
radiative (clear-sky) forcing to those derived by Meloni et
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Figure 25. Particle concentrations as a function of size and altitude
in the troposphere and lower stratosphere from the LOAC flight un-
der meteorological balloon BLD9 launched from Minorca at the end
of a dust event on 19 June 2013, 10:12 UT (Table 4; see the daytime-
averaged aerosol optical depth over the sea in Fig. 6).
al. (2016) and Nicolas et al. (2016). Figure 26 indicated the
average of all instantaneous (clear-sky) DRFs (in Wm−2)
estimated during a day for both AERONET/PHOTONS sta-
tions. Estimates are reported at the surface (bottom left), at
TOA (bottom right) and within the total atmosphere (down).
Averaged values of the DRF are also indicated in Fig. 26.
As mentioned above, sun-photometer retrievals demonstrate
a significant DRF during the SOP-1a experiment. As an ex-
ample and at the surface, the mean forcing is comprised be-
tween −15 W m−2 (Barcelona, not affected by dust trans-
port) and −35 W m−2 in Burjassot. Such values are consis-
tent with independent 1-D estimates reported by Nicolas et
al. (2016) and Meloni et al. (2016). AERONET/PHOTONS
data also reveal a negative DRF at TOA over most of sites,
meaning that aerosols exert in majority a cooling effect
at TOA, with values around ∼−6 to −12 Wm−2. These
negative values are also due to the fact that most of the
AERONET/PHOTONS stations are located over islands,
which are characterized by low surface albedo. Logically and
due to the moderate values of aerosol absorption observed
during the SOP-1a (Denjean et al., 2015), a positive atmo-
spheric forcing is observed with mean values from +7 to
+30 W m−2 (with maxima in Burjassot), which could affect
the vertical profiles of temperature and relative humidity as
shown recently by Nabat et al. (2015a).
5.4.3 Estimates using in situ radiative flux observations
As shown by di Sarra et al. (2011), an estimate of the aerosol
radiative forcing can be obtained by comparing irradiance
measurements made during days characterized by different
aerosol loads. In particular, the identification of a cloud-free
day with low aerosol amounts is important to provide a ref-
erence for pristine conditions. During the SOP-1a, 17 June
at Lampedusa displayed a very low aerosol optical depth
(daily average of 0.064 at 500 nm) and cloud-free conditions
throughout the day, and was identified as the reference day
for pristine conditions. 3 July, conversely, was one of the days
characterized by the presence of desert dust, with moderate
values of the AOD (0.28). As shown in Fig. 22a, dust was
present above 2 km altitude and there were no major changes
in the aerosol vertical distribution during the day, as it also
appears from the limited daily variability of the AOD (daily
standard deviation of the AOD at 500 nm of 0.015). Cloud-
free conditions were present throughout the day.
Figure 27 displays the downward solar irradiance mea-
sured on 3 July, compared with the one measured on the pris-
tine reference day (17 June). The irradiance measurements
were corrected for the radiometer thermal offset as discussed
by Di Biagio et al. (2009). The sharp narrow peak occur-
ring on 17 June around 06:30 was related to a small isolated
cloud, and these data were discarded from the analysis. The
differences between the downward irradiances measured on
these 2 days were calculated as a function of the solar zenith
angle; these differences are due to the effect of aerosol and,
to a smaller extent, column water vapor. The effect of water
vapor was estimated by means of a radiative transfer model
(see, e.g., di Sarra et al., 2011), and the remaining difference
was integrated over 24 h to obtain the daily average effect,
1I , on the downward solar irradiance. The daily aerosol ra-
diative forcing RF can be derived as
RF=1I (1−A),
where1I is the difference between the two curves of Fig. 27
integrated over 24 h, and A is the surface albedo. For a sur-
face albedo of 0.07 (di Sarra et al., 2011), the estimated sur-
face RF is −14.8 Wm−2. The radiative forcing efficiency
(RFE), which is the radiative forcing produced by a unit
AOD, was calculated as
RFE= RF/(AOD2−AOD1),
where AOD1 and AOD1 are the measured daily average
aerosol optical depth on 17 June and 3 July, respectively.
The estimated RFE is −67.4 Wm−2. Di Biagio et al. (2010),
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Figure 26. One-dimensional (clear-sky) instantaneous (shortwave only) DRF calculations (in W m−2) based on the AERONET/PHOTONS
data set for the different stations listed in Table 2 (BOA, TOA and ATM refer to the bottom of the atmosphere, top of atmosphere and
atmospheric forcings).
Figure 27. Time evolution of the downward solar irradiance ob-
served at Lampedusa on 17 June and 3 July 2013.
based on a multi-year data set at Lampedusa, derived a sim-
ilar value for desert dust (−68.9 W m−2) at the equinox; di
Sarra et al. (2011), for an intense desert dust event occurring
in March 2010 found values between −70 and −85 W m−2.
For a desert dust event associated with the propagation of a
gravity wave, with values of AOD similar to those of 3 July,
di Sarra et al. (2013) derived an RFE equal to −79 W m−2.
Valenzuela et al. (2012) determined RFE for Saharan dust
episodes over the western Mediterranean with different ori-
gins, showing values in the range from −74 W m−2 (for air
masses coming from northern Morocco) to −65 W m−2 (for
air masses coming from Algeria and Tunisia). Values of the
dust RFE at the surface in the same range were obtained by
Derimian et al. (2006), although they were derived in dif-
ferent conditions for which the influence of surface albedo
should be taken into account.
The downward LW irradiance measured on 3 July was
higher than on 17 June by 23 Wm−2. Most of this effect is
due to differences in the water vapor column amount (about
1 cm difference between the 2 days, with larger values on
3 July). Once the water vapor contribution was subtracted
by means of radiative transfer calculations, we found a net
positive effect induced by the aerosol of about +5.5 W m−2.
This is, on the daily timescale, about 35 % of the SW ef-
fect. The resulting aerosol RFE in the LW spectral range
is +25.5 Wm−2, in agreement with previous results by di
Sarra et al. (2011), who found values between +25.9 and
www.atmos-chem-phys.net/16/455/2016/ Atmos. Chem. Phys., 16, 455–504, 2016
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Figure 28. SW (a) and LW (b) upward and downward radiative fluxes observed over the Lampedusa station for 22 June and estimated SW
and LW heating rate (c) in the two spectral regions (see Sect. 5.4.4 for details).
+27.9 Wm−2, or Antón et al. (2014), who reported RFE val-
ues around +20 Wm−2 (in reference to AOD at 675 nm).
5.4.4 Estimations of the SW and LW radiative heating
rate along the vertical
One important original aspects of this study concerns the es-
timates of the vertical profiles of SW and LW radiative heat-
ing rate. To our knowledge, all the referenced estimates of
this important parameter, which controls for a part the semi-
direct radiative effect of aerosols, have been conducted using
remote-sensing techniques or in situ observations of aerosol
optical properties, coupled with radiative transfer modeling.
Here, we propose a first estimate of the SW and LW heat-
ing rate derived directly from upward and downward (SW
and LW) radiative fluxes obtained onboard the ATR-42 air-
craft. Because of the nature mainly diffuse of longwave up-
ward and downward irradiances (irradiances in thermal in-
frared), and of the upward shortwave irradiance (irradiance
in solar domain), in first approximation, no correction due to
the altitude of the aircraft will be applied to these measure-
ments. Only shortwave downward irradiances will be cor-
rected. Three kinds of corrections are applied:
– Correction of the aircraft attitude (unavoidable move-
ments due to the aircraft pitch and roll)
– Correction of cosine response of the pyranometer
– Correction due to the non-horizontal position of the sen-
sor when a leg stabilizes (i.e., determination of offsets
on roll and pitch).
Let θm the angle between the sun direction and the normal to
the pyranometer sensor (depending on pitch, roll and aircraft
heading given by the inertial navigation system), and θs the





Finally, we obtain the global (direct plus diffuse) down-
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radiative transfer code). Taking into account these correc-















shortwave irradiances obtained from mea-
surements performed onboard ATR-42 aircraft on 22 June
between 10.35 and 11.30 UT. Irradiances are reduced to
the mean solar zenith angle θs = 29.7◦. Similarly, Fig. 28b
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net irradiances are then determined versus the aircraft alti-
tude for the mean air mass factor of the considered studied
flight phase. The radiative cooling/heating rate is finally de-
rived and shown in Fig. 28c, in which the longwave (LW)
and shortwave (SW) parts are distinguished.
Concerning the SW heating rate vertical profiles
(Fig. 28c), one can observe the significant increase of the
calculated instantaneous SW heating rate in the two differ-
ent aerosol layers detected for this case (Fig. 21), especially
above 4 km, which corresponds to the maximum of extinc-
tion coefficient (up to 100 M m−1) due to the presence of
mineral dust. For this specific layer, the values of SW heating
rate peak at 4–5 ◦K per day for a solar angle of 29.7◦. We can
also observe a similar tendency in the second aerosol layer,
located between 1.5 and 3 km (see Fig. 21). Concerning
the LW heating rate, Fig. 28c indicates instantaneous values
ranging between −2 and −4 ◦K per day, which is also con-
sistent with the well-known cooling effect of mineral dust in
the longwave spectrum (Mallet et al., 2006; Zhu et al., 2007).
As shown in Fig. 28c, the net heating rate is dominated by
the SW heating (the maximum LW cooling is less than 60 %
of the SW heating), which leads to net SW radiative heating
ranging between+0.5 and+2 K per day inside the dust layer
above the MBL. Such unique and original database of SW
and LW radiative heating obtained over the western Mediter-
ranean should be now used to evaluate the ability of the dif-
ferent models involved in the ChArMEx/ADRIMED project
(see the following Sect. 6) to simulate this important radia-
tive property for the different identified dust cases.
6 Overview of modeling activities
Several models are used to analyze the SOP-1a period:
the meso-scale meteorological COSMO-MUSCAT model,
the chemistry transport model (CTM) CHIMERE model,
and two regional climate (RegCM and CNRM-RCSM)
models. These models differ in terms of horizontal and
vertical resolutions, physical parameterizations, aerosol-
chemical schemes and are able to deliver complemen-
tary information to address key scientific questions of the
ChArMEx/ADRIMED experiment. Their main characteris-
tics are summarized in Table 7.
6.1 COSMO-MUSCAT model
The COSMO-MUSCAT (Wolke et al., 2012) parallelized
multi-scale regional model system consists of the COSMO
(Consortium for Small-scale Modelling) non-hydrostatic at-
mosphere model that is on-line coupled to the MUS-
CAT (MUltiScale Chemistry Aerosol Transport Model) 3-D
chemistry tracer transport model. The atmospheric dust cycle
consisting of the emission, transport and deposition of dust
particles is simulated within MUSCAT using meteorologi-
cal and hydrological fields from COSMO. Dust emission is
calculated using the emission scheme by Tegen et al. (2002)
and depends on local surface wind friction velocities, sur-
face roughness length, soil texture and soil moisture. Calcu-
lated dust emission fluxes depend on particle diameter for
individual size classes that are assumed to be log-normally
distributed. Following Marticorena and Bergametti (1995),
dust emission is considered as threshold function of local
friction velocities and thus initial dust emission is computed
as a function of soil particle size distribution. Dust emission
is limited to regions where active dust sources have been
identified during 2006–2009 from MSG SEVIRI observa-
tions (Schepanski et al., 2007). The advection of dust parti-
cles is described by a third-order upstream scheme; dust par-
ticles are transported as a passive tracer in five independent
size classes with limiting radius at 0.1, 0.3, 0.9, 2.6, 8, and
24 µm. The removal of dust particles from the atmosphere is
described by dry and wet deposition taking particle size, par-
ticle density, and atmospheric conditions into account. Here,
the simulations of the atmospheric dust cycle are performed
at a 28 km horizontal grid and 40 vertical layers covering
northern African dust sources, the eastern North Atlantic, the
Mediterranean basin and Europe.
6.2 The CHIMERE chemistry transport model
CHIMERE is a chemistry transport model able to simu-
late concentrations fields of gaseous and aerosol species at
a regional scale. The model is off-line and thus needs pre-
calculated meteorological fields to run. In this study, we used
the version fully described in Menut et al. (2013), forced by
the WRF meso-scale model. The horizontal domain is the
same as the one of WRF, and, for the vertical grid, the 28
vertical levels of WRF are projected on the 20 levels of the
CHIMERE mesh. The gaseous species are calculated using
the MELCHIOR 2 scheme and the aerosols using the scheme
developed by Bessagnet et al. (2004). This module takes
into account species such as sulfate, nitrate, ammonium, pri-
mary organic (OC) and black carbon (BC), secondary or-
ganic aerosols (SOA), sea spray, mineral dust, and water.
These aerosols are represented using ten bins, from 40 nm to
20 µm, in diameter. The life cycle of these aerosols is com-
pletely represented with nucleation of sulfuric acid, coagula-
tion, adsorption/desorption, wet and dry deposition and scav-
enging. This scavenging is both represented by coagulation
with cloud droplets and precipitation. The formation of SOA
is also taken into account. The anthropogenic emissions are
estimated using the same methodology as the one described
in Menut et al. (2013) but with the HTAP masses as input
data. These masses were prepared by the EDGAR Team, us-
ing inventories based on MICS-Asia, EPA-US/Canada and
TNO databases (http://edgar.jrc.ec.europa.eu/htap_v2). Bio-
genic emissions are calculated using the MEGAN emissions
scheme (Guenther et al., 2006), which provides fluxes of iso-
prene, terpene and pinenes. In addition to this 2013 version,
several processes were improved and added in the framework
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of this study. First, mineral dust emissions are now calculated
using new soil and surface databases, as described in Menut
et al. (2013). Second, chemical species emissions fluxes pro-
duced by vegetation fires are estimated using the new high-
resolution fire model presented in Turquety et al. (2014). Fi-
nally, the photolysis rates are explicitly calculated using the
FastJ radiation module (Mailler et al., 2015).
6.3 The RegCM regional climate model
The RegCM system is a community model designed for
use by a varied community composed of scientists in in-
dustrialized countries as well as developing nations. It is
supported through the Regional Climate Network, or RegC-
NET, a widespread network of scientists coordinated by the
Earth System Physics section of the Abdus Salam Interna-
tional Centre for the Theoretical Physics (ICTP, Giorgi et al.,
2012). RegCM is a hydrostatic, compressible, sigma-p ver-
tical coordinate model. As a limited area model, RegCM re-
quires initial and boundary conditions that can be provided
both by NCEP or ECMWF analyses. The horizontal resolu-
tion used need to be higher than 10 km, due to the hydro-
static dynamic core of the model, associated with 23 verti-
cal levels. A simplified aerosol scheme specifically designed
for application to long-term climate simulations has been in-
crementally developed within the RegCM system. Solmon et
al. (2006, 2008) first implemented a first-generation aerosol
model including sulfates, organic carbon, and black carbon.
Zakey et al. (2006) then added a four-bin desert dust mod-
ule, and Zakey et al. (2008) implemented a two-bin sea-spray
scheme. In RegCM, the dust emission scheme accounts for
sub-grid emissions by different types of soil. The dust emis-
sion size distribution can now also be treated according to
Kok (2011). When all aerosols are simulated, 12 additional
prognostic equations are solved in RegCM, including trans-
port by resolvable scale winds, turbulence and deep convec-
tion, sources, and wet and dry removal processes. In RegCM,
the natural/anthropogenic aerosols are radiatively interactive
both in the solar and infrared regions and so are able to feed-
back on the meteorological fields.
6.4 The CNRM-RCSM regional climate model
The fully coupled RCSM (Regional Climate System Model),
which is developed at CNRM, has also been used within
the ChArMEx/ADRIMED project. This model includes the
ALADIN-Climate (Déqué and Somot, 2008) regional cli-
mate atmospheric model, the NEMOMED8 (Beuvier et al.,
2010) regional ocean model and the ISBA (Noilhan and
Mahfouf, 1996) land-surface model. We used here the ver-
sion described in Nabat et al. (2015b) with a 50 km horizon-
tal resolution. ALADIN-Climate includes the Fouquart and
Morcrette radiation scheme based on the ECMWF model
incorporating effects of greenhouse gases as well as direct
effects of aerosols. The NEMOMED8 ocean model is the
regional eddy-permitting version of the NEMOV2.3 ocean
model that covers the Mediterranean Sea. Concerning the
aerosol phase, the ALADIN-Climate model incorporates a
radiative scheme to take into account the direct and semi-
direct effects of five aerosol types (sea spray, desert dust,
sulfates, black and organic carbon aerosols) through either
AOD climatologies or a prognostic aerosol scheme (Nabat
et al., 2013, 2015b). On the one hand, Nabat et al. (2013)
have proposed a new AOD monthly climatology over the pe-
riod 2003–2009, based on a combination of satellite-derived
and model-simulated products. The objective is to have the
best estimation of the atmospheric aerosol content for these
five most relevant aerosol species. On the other hand, a
prognostic aerosol scheme has been recently implemented
in ALADIN-Climate, and has shown its ability to reproduce
the main patterns of the aerosol variability over the Mediter-
ranean (Nabat et al., 2015b).
Using CNRM-RCSM with the new AOD monthly clima-
tology over the period 2003–2009 (Nabat et al., 2013), Nabat
et al. (2015a) have notably highlighted the response of the
Mediterranean sea surface temperature (SST) to the aerosol
direct and semi-direct radiative forcing. Figure 29a presents
the annual average difference in SST over the period 2003–
2009 between a simulation ensemble including aerosols and
a second one without any aerosol. Aerosols are found to in-
duce an average decrease in SST by 0.5 ◦C, because of the
scattering and absorption of incident radiation. As a con-
sequence, the latent heat loss is also reduced by aerosols
(Fig. 29b), as well as precipitation (Fig. 29c). This result also
underlines the importance of taking into account the ocean–
atmosphere coupling in regional aerosol-climate studies over
the Mediterranean.
6.5 SOP-1a multi-model aerosol simulations
6.5.1 Aerosol optical depth
Figure 30 reports the AOD (in the visible range) simulated
for the SOP-1a period and for the COSMO-M (550 nm),
RegCM (between 440 and 670 nm), CNRM-RCSM (550 nm)
and CHIMERE (500 nm) models. Except for the CTM-
CHIMERE model, which includes all the secondary species
(SOA and inorganic), the others have different aerosol
schemes and take into account both natural (COSMO-M) or
natural plus a part of anthropogenic aerosols as described in
Table 7. The configurations used for each models are listed
in Table 7. One can observe the large variability of AOD sim-
ulated by models over the Mediterranean region, with high-
est values clearly simulated by the COSMO-M (AOD∼ 1–
1.5 in the visible wavelengths) over the northern African re-
gion. The CHIMERE model indicates two different regions
where AOD peaks around 1, over Algeria–Tunisia and south-
ern Morocco. For COSMO-M and CHIMERE, no intense
dust AOD is simulated over northeastern Africa (Libya and
Egypt), and values are below 0.25, contrary to RegCM and
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(a) (b) (c)
Figure 29. Annual average difference in (a) sea surface temperature (SST), latent heat loss (b) and precipitation (c) over the period 2003–
2009 between a simulation ensemble including aerosols and a second one without any aerosol.
Figure 30. AOD averaged for the 15 to 25 June 2013 period from the models RegCM, COSMO-MUSCAT, CHIMERE and CNRM-RCSM.
Details about the model configurations are provided in Table 7.
CNRM-RCSM that simulate moderate AOD over this region,
with more intense peaks (∼ 0.7 for CNRM-RCSM simu-
lations). Some identified regions with important AOD over
Tunisia, Algeria, and southern Morocco are well captured by
all models, except COSMO-M, which shows more intense
AOD south of Algeria. It should be noted that this regional
pattern of AOD is found to be consistent with MODIS obser-
vations as shown by Menut et al. (2015) for the CHIMERE
model. Averaged over the SOP-1a period, all models sim-
ulate low to moderate AOD over the EURO-Mediterranean
region, which is consistent with AERONET/PHOTONS ob-
servations (Fig. 14). Once again and as noted by Menut
et al. (2015), this modeling exercise clearly shows that
the summer of 2013 was not characterized by intense dust
plumes or intense anthropogenic or forest fire emissions.
However, modeling results indicate regular dust intrusions
during the SOP-1a characterized by moderate atmospheric
loads. Over Europe, the CHIMERE CTM obviously sim-
ulates anthropogenic aerosol AOD (AOD∼ 0.3), especially
over Benelux and the Po Valley that are not simulated by
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Figure 31. Time series of AOD comparisons between AERONET/PHOTONS observations and COSMO-MUSCAT, CHIMERE, CNRM-
RCSM and RegCM model outputs over the two stations of Ersa and Lampedusa. The MODIS retrievals are also indicated.
the two other regional models. Indeed, CNRM-RCSM sim-
ulations reveal a more diffuse AOD about 0.2 over Europe
with maximum over Western France certainly due to the ad-
vection of primary marine particles generated over the At-
lantic Ocean. RegCM simulations indicate a plume of anthro-
pogenic aerosols over the Balkan region mainly due to sec-
ondary inorganic species. As RegCM does not use the spec-
tral nudging technique in this simulation and are only forced
at the boundaries during the period of simulation, some bi-
ases in meteorological fields could appear (as for the precipi-
tation location and intensity), which need to be evaluated. Fi-
nally and in addition to analysis of the AOD regional pattern,
a specific comparison with in situ observations and remote-
sensing (AERONET/PHOTONS and satellite) data has been
made for the CTM-CHIMERE model (Menut et al., 2015)
and is planned in accompanied studies for the COSMO-M,
RegCM and CNRM-RCSM models, associated with an inter-
comparison exercise for evaluating the dust emissions, verti-
cal distribution, size distribution and dry/wet deposition us-
ing all data collected in the framework of the SOP-1a.
In parallel to time-averaged AOD simulated at the re-
gional scale, we report comparisons of simulated AOD with
AERONET/PHOTONS data for the two reference stations
(Lampedusa and Ersa). As reported in Table 7, it should
be reminded here that all models did not take into account
aerosol species in a similar way. As an example, COSMO-
MUSCAT includes mineral dust only in this simulation,
while CNRM-RCSM and the RegCM model include natural
(sea spray and dust) and sulfates as well as secondary am-
monium and nitrate particles (treated as bulk aerosols), but
for RegCM only. The most complete regional model is the
CTM-CHIMERE, which takes into account natural and all
anthropogenic particles (including secondary organics and
inorganic) resolved in size by using a number of bins (Menut
et al., 2013) higher than used in RegCM, CNRM-RCSM or
COSMO-MUSCAT (number of dust bins between 3 and 4
bins) models. Figure 31 reports the time evolution of simu-
lated and observed AOD at 550 nm for the two sites (Ersa and
Lampedusa) during the SOP-1a. Time correlation, as well
as bias, is calculated after removing AERONET/PHOTONS
data for 27 June, strongly affected by smoke aerosols trans-
ported from North America biomass burning sources that are
not included in the different domains. Figure 31 indicates
that all models are able to simulate AOD in the range of
magnitude of observations. For the dusty Lampedusa site,
CNRM-RCSM and CHIMERE reveal high temporal cor-
relations (0.82 and 0.85, respectively), with standard devi-
ations close to AERONET/PHOTONS data, especially for
CHIMERE. For this station, COSMO-M and RegCM dis-
play moderate temporal correlation (0.55 and 0.49, respec-
tively) compared to CNRM-RCSM and CHIMERE. As al-
ready mentioned, one reason for the lowest time correla-
tion for these models is related to the fact that they are only
forced at the boundaries, and the synoptic conditions inside
the domain can be derived during the simulation. This effect
is limited for CNRM-RCSM that used the spectral nudging
technique and for CHIMERE forced by WRF meteorological
field (Menut et al., 2015). For each models, biases are shown
to be low, both positive (for CNRM-RCSM and CHIMERE)
and negative (for COSMO-M and RegCM).
For the Ersa station, less influenced by long-range trans-
port of mineral dust during this period, temporal correlations
are lowest and found to be moderate (0.40) for CHIMERE
and COSMO-M and low for RegCM and CNRM-RCSM. In
terms of bias, values are positive and low (0.02 to 0.04) for
all models, except for COSMO-M (−0.07), which does not
include anthropogenic aerosols or sea spray in the present
simulation (Table 7). For each model, calculated standard
deviations are in the same range of magnitude but slightly
higher than observations, especially for RegCM (bias of
0.08) that simulated a large AOD for the 19–20 June pe-
riod. By comparison with the values obtained in Lampedusa,
these low correlations at Ersa reveal the limitations of these
models in terms of horizontal resolution with respect to the
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Figure 32. Averaged surface and TOA SW DRF simulated in clear-sky conditions and over the SOP-1a period by the CNRM-RCSM and
RegCM models.
representativeness of the site. Lampedusa being isolated in
the middle of the Mediterranean and under the main path-
ways of African mineral dust, AOD is mostly related to long-
range transport. On the other hand, the site of Ersa in Cor-
sica may under several types of aerosol contributions (an-
thropogenic, biogenic) be more intense and more spatially
variable than in Lampedusa. Ersa being closer to large indus-
trial areas, the models with a horizontal resolution of tens of
kilometers are probably not highly enough resolved to catch
small-scale aerosol plumes from the continent.
6.5.2 Regional SW 3-D direct radiative forcing
The SW (clear-sky) DRF, averaged for the SOP-1a period,
has been estimated from the RegCM and CNRM-RCSM
models, both at the surface and TOA, as shown in Fig. 32.
For this discussion, we only consider these two models as
they estimate the clear-sky SW DRF by taking into account
natural and anthropogenic aerosols, contrary to the COSMO-
MUSCAT model in this study. At the surface first, one can
observe the large regional dimming due to anthropogenic
(especially over Europe) and natural (northern Africa and
Mediterranean) particles over the Euro-Mediterranean. Con-
cerning the northern African region, both models simulate
large surface forcing ∼−20 Wm−2 (with local maxima of
−50 W m−2 associated with higher AOD). CNRM-RCSM is
shown to simulate higher surface radiative forcing for the
whole domain, especially over Algeria. Although such RCM
climate models are not designed to simulate finely the size
distribution and the chemical composition of aerosols as an
A-Q (Air-Quality) system (Menut et al., 2013), a first esti-
mate of the radiative effect of polluted particles over Europe
is provided. Figure 32 displays a negative forcing, obviously
lower than for mineral dust, of about −10 to −15 W m−2 for
RegCM, especially over the Balkans, and no significant ra-
diative effect over the Benelux region for this period. Over
the continental region, CNRM-RCSM simulated a more dif-
fuse surface forcing with values around −10 W m−2, includ-
ing a large part of Europe (France, Benelux and eastern Eu-
rope). As shown recently by Nabat et al. (2015a), this de-
crease in SW radiations due to aerosols could perturb the
surface continental temperature, SST and latent heat fluxes
over the Mediterranean Sea and more largely on meteorolog-
ical fields.
At TOA, the dipole of the direct forcing between the
north and the south of the domain is well reproduced by the
two RCM systems, with more intense values for CNRM-
RCSM. One can clearly observe positive forcing at TOA
(heating) over northern Africa and negative forcing (cooling)
over the Mediterranean and Europe. This represents one of
www.atmos-chem-phys.net/16/455/2016/ Atmos. Chem. Phys., 16, 455–504, 2016



































































































































































































the characteristics of the Euro-Mediterranean region, with
a large variability of surface albedo from the south (with
higher values) to the north (low to moderate albedo). Due to
this gradient in the surface albedo, moderate absorbing dust
aerosols emitted over northern Africa (characterized by high
surface albedo) decrease the shortwave radiations reflected at
TOA, compared to a non-turbid atmosphere. When advected
above low surface reflectance as marine or dense forest over
Europe, dust aerosols increase the upward SW radiations at
TOA, leading to a cooling effect. One can see the transi-
tion from positive to negative TOA forcing that occurs over
northern Algeria and Morocco as soon as dust particles are
transported over darker surfaces. This TOA radiative forcing
gradient is well captured by such RCM models that use a
finer resolution than GCM. Over Europe and Mediterranean,
the TOA forcing is simulated to be negative for both RCM
with lower values around −5 to −10 W m−2. Such results
are consistent with the study of Nicolas et al. (2016), who
performed two different simulations using different surface
albedo (from marine to continental), based on the ATR-42
observations above the Balearic Islands and the Granada sta-
tion. The inclusion of high surface albedo (0.27 at 870 nm)
in the 1-D radiative transfer model compared to low sea sur-
face albedo (0.02 at 870 nm) contributes to decrease the TOA
radiative effect at Granada.
The last important point to mention here concerns the fact
that most SW radiation losses at the surface are not com-
pletely compensated for by fluxes reflected back to space.
Hence, this gain in solar energy within dusty layers (due to
moderate dust SW absorption; see Denjean et al., 2015) has
been shown to result in significant feedbacks on the tempera-
ture and relative humidity profiles over the Mediterranean re-
gion, with some important implications for its climate (Nabat
et al., 2015a).
7 Conclusions
The special observing period (SOP-1a) performed during the
Mediterranean dry season (11 June to 5 July 2013) over
the western and central Mediterranean basins has been de-
scribed in detail, as well as the 1-D to 3-D modeling ef-
fort, involved in the ChArMEx/ADRIMED project focused
on aerosol-radiation-climate interactions. Details of the in
situ and remote-sensing instrumentation deployed at the dif-
ferent sites and the main meteorological conditions that oc-
curred during the campaign have been provided. Some re-
sults from the in situ and remote-sensing observations, ver-
tical profiles, 1-D and 3-D aerosol direct radiative forc-
ing (DRF) computations have also been presented. Con-
cerning the aerosol loading during the SOP-1a, our results
indicate that numerous but moderate mineral dust plumes
were observed during the campaign with main sources lo-
cated in Morocco, Algeria and Tunisia, leading to AOD be-
tween 0.1 and 0.6 (at 440 nm) over the western and central
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Mediterranean. Analysis of synoptic situations demonstrates
unfavorable conditions to produce large concentrations of
polluted smoke particles during the SOP-1a, but interesting
sea-spray events have been observed.
Aerosol extinctions measured onboard the ATR-42 show
local maxima reaching up to 150 Mm−1 within the dust
plume, associated with extinctions of about 50 Mm−1 within
the marine boundary layer (MBL), possibly due to the pres-
ence of sea-spray aerosols. By combining ATR-42 extinc-
tion, absorption and scattering measurements, complete op-
tical closures have been made, revealing an excellent agree-
ment in estimated optical properties. This additional in-
formation on extinction properties has allowed calculation
of the dust single scattering albedo (SSA) with a high
level of confidence over the western Mediterranean. Our
results show a surprising moderate variability from 0.90
to 1.00 (at 530 nm) for all flights studied, corroborated by
AERONET/PHOTONS SSA retrievals. The SSA derived
during the ChArMEx/ADRIMED project has also been com-
pared with referenced values obtained near dust sources,
showing a relatively low difference in this optical parameter
at 530 nm.
Concerning the aerosol vertical structure, active remote-
sensing observations, at the surface and onboard the F-20,
indicate complex vertical profiles of particles with sea spray
and pollution located in the MBL, and mineral dust and/or
even aged North American smoke particles located above (up
to 6–7 km in altitude). Microphysical properties of aerosols
measured onboard the ATR-42 and balloon-borne observa-
tions for transported/aged mineral dust reveal particle vol-
ume size distributions with diameters greater than 10 µm. In
most cases, a coarse mode of mineral dust particles, charac-
terized by an effective diameterDeff,c ranging between 5 and
10 µm, has been detected within the dust layer located above
the MBL. Such values are found to be larger than those ref-
erenced in dust source regions during FENNEC, SAMUM1
and AMMA, as well as measurements in the Atlantic Ocean
in the Cape Verde region during SAMUM-2 and at Puerto
Rico during PRIDE.
In terms of shortwave (SW) and longwave (LW) DRF, in
situ surface and aircraft observations have been merged and
used as inputs in different radiative transfer codes for calcu-
lating the 1-D DRF. Modeling results show significant sur-
face (instantaneous) SW radiative forcing down to as much
as −90 W m−2 over super-sites. In parallel, AOD together
with surface radiative flux observations have also been used
to directly estimate the local daily surface forcing in SW
(and LW) spectral regions, showing a significant effect with
values of −15 W m−2 (+5.5 Wm−2) over Lampedusa. Such
DRFs are consistent with those previously referenced over
the Mediterranean basin. In parallel, aircraft observations
also provide original and new estimates of SW and LW ra-
diative heating vertical profiles with significant values of SW
heating of about 5 ◦K per day within the dust layer (for a
solar angle of 30◦).
Associated 3-D modeling studies, using regional climate
(RCM) and chemistry transport (CTM) models, indicate a
relatively good agreement between simulated AOD and that
determined from AERONET/PHOTONS data. Such models
allow 3-D calculations of the daily SW DRF revealing a re-
gional DRF of −10 to −20 W m−2 (at the surface and in
clear-sky conditions), when averaged over the SOP-1a pe-
riod. At TOA, a significant dipole in the DRF is estimated
between the north and the south of the domain, with pos-
itive (heating) over northern Africa and negative (cooling)
DRF over the Mediterranean basin and Europe, reflecting
changes in surface albedo associated with moderately ab-
sorbing aerosols. A first multi-year simulation (conducted for
the 2003 to 2009 period) that takes into account the ocean–
atmosphere coupling has demonstrated that the significant
aerosol radiative forcing is responsible for a decrease in sea
surface temperature (on average −0.5 ◦C for the Mediter-
ranean). In addition, the latent heat loss is shown to be
weaker in the presence of aerosols, resulting in a decrease in
specific humidity in the lower troposphere, and a reduction
in cloud cover and precipitation.
This unprecedented data set of aerosol microphysical,
chemical, optical properties and vertical profiles obtained
over the western Mediterranean will now be used for eval-
uating regional models to reproduce such properties. In ad-
dition to classical model evaluations based generally on the
AOD, new comparisons between models and in situ observa-
tions on aerosol absorbing (SSA and AAOD) properties and
SW and LW heating rates, which control the semi-direct ef-
fect of aerosols, should be conducted. Comparisons will also
be performed on the aerosol size distribution for investigat-
ing the ability of regional models to simulate the observed
large dust particle size during the transport over the Mediter-
ranean, which could be helpful for improving the represen-
tation of deposition in such models. In parallel, in situ ob-
servations of sea-spray particles obtained at the surface and
from ATR-42 measurements will also be used to evaluate the
different primary sea-spray generation schemes, in terms of
concentration and size distribution. The objective is to im-
prove the representation of microphysical and optical prop-
erties of aerosols in regional climate models that will be used
in multi-year simulations to assess the impact of natural and
anthropogenic aerosols on the climate in this region.
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